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論文要旨
テラヘルツ周波数帯では、テラヘルツ時間領域分光法 (Terahertz time-domain spectroscopy ; 以
下、THz-TDS)を用いた光電場の時間波形計測が盛んに行われている。同分光法を用いると、試
料を透過したテラヘルツ光電場の時間波形をフーリエ変換し、試料がないときの参照信号と比較
することで、クラマース・クロニッヒ変換を用いることなく試料の複素屈折率を測定することが
できる。そのため様々な物性計測への応用が期待され、行われてきた。また近年では、THz-TDS
の手法を拡張し、偏光情報も含めた電場ベクトル波形計測を行うことによって、試料の複素屈折
率の異方性を調べる取り組みも行われている。
　 THz-TDSにおける代表的な光電場波形検出法として、電気光学 (electro-optic ; 以下、EO)
サンプリング法が知られている。この手法は、EO結晶内での非線形光学効果を通じて、検出が
難しいテラヘルツ周波数帯の情報を、検出が容易な近赤外光周波数帯の情報へと転写すること
で、テラヘルツ光電場を計測する手法である。最近では、同手法を用いることで、テラヘルツ光
電場の大きさだけではなく、その向き (偏光情報)も含めた電場ベクトル波形を計測できること
が示され、様々な分光応用が進められている。
　しかし、EOサンプリング法では、周波数の異なるテラヘルツ光と近赤外プローブ光が EO結
晶内部を異なる速度で進む為、EO結晶内部でプローブ光と相互作用するテラヘルツ電場ベクト
ルの大きさと向きが時々刻々と変化してしまうという、いわゆる「位相不整合」の問題がある。
この位相不整合が起こるために、一般に、計測された波形は空気中を伝搬してきたテラヘルツ電
場ベクトル波形を正確に再現しない。この問題はEOサンプリング法の開発当初から認識されて
おり、先行研究では位相不整合による影響を除去することで、測定した時間波形から正確なテラ
ヘルツ光電場波形を復元した。一方で、より位相不整合の影響が複雑に関与するベクトル時間波
形については、正確な光電場ベクトル波形を復元する手法は確立していなかった。
　そこで本論文では、EOサンプリング法で計測されるベクトル時間波形を解釈することで、電
場ベクトル時間波形を正確に復元する方法の確立を目指して、理論構築・実験検証を行った。そ
の結果、測定したベクトル時間波形を周波数解析すれば、テラヘルツ光の各周波数成分の正確な
偏光状態が復元できることが分かった (第３章）。また、EO結晶の屈折率などの情報を考慮する
ことで、正確なテラヘルツ光電場ベクトル時間波形の復元に成功した（第４章）。さらに、以上
の手法について、結晶対称性の異なる様々なEO結晶を用いても、同様に偏光計測できることを
示した（第５章）。本論文で提案する方法論は、電磁波の伝搬を記述する普遍的なMaxwell方程
式を基本としたものであるから、テラヘルツ周波数領域の光電場ベクトル時間波形の検出だけで
はなく、中赤外光や近赤外光などの様々な周波数帯での光電場ベクトル時間波形計測へと応用す
ることが可能な重要な成果である。
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5第1章 はじめに
1.1 電磁波の電場波形測定
現代社会に於いて、光を用いた測定は欠かせないものとなっている。分光測定では物質ごとの吸収
スペクトルの違いを利用して試料に含まれる分子の構造同定が行われている。干渉測定では光路長の
差に応じて干渉が強め合う、または弱め合うことを利用して薄膜の膜厚から建築物の大きさまで多種
多様な距離の測定 (測距)が行われている。偏光測定では物質の光弾性 (応力を加えると複屈折が生じ
る性質)を利用して試料の応力・ひずみ計測が行われている。しかし、これらの測定手法で直接測定し
ているのは光強度であり、強度スペクトル・位相・偏光情報などを得る為には分光器や偏光子などの
専用の素子が必要になる。それ故、偏光計測装置は偏光測定に特化された装置になり、他の光のパラ
メーターも併せて測定できる装置に拡張することが難しい。既に成熟した研究・工業分野では、光の
特定のパラメーターの測定だけで十分な知見が得られる場合もあるが、もし光が持つ情報 (電場振幅・
周波数・位相・偏光など)を同時に測定することができるようになれば新しい研究・工業分野の開拓に
繋がる可能性がある。
光の振幅・周波数・位相・偏光といった情報は、光が時間によって振動しながら空間を伝搬する様
子、つまり光の電場波形に含まれている。その為、光の電場波形を測定することができれば電場波形
に含まれる光の情報を利用した様々な測定が可能になることが期待される。しかしマイクロ波よりも
周波数の高い電磁波は一般に電気信号として取り出すことができない為、電場波形を測定することは
できなかった。
そうした中で 1980年代、マイクロ波よりも少し周波数の高いテラヘルツ周波数領域にてテラヘルツ
電場波形を測定することに成功した [1]。光の電場波形には光の周波数・位相・強度などの様々なパラ
メーターが含まれているので、測定された電場波形をフーリエ変換するだけでスペクトル情報が得ら
れ、分光測定が可能になる。他にもパルス電場の電場波形測定は超音波エコーのようなトモグラフィー
に応用されるようになった [2]。テラヘルツ波は紙・布・プラスチックなどの多くの絶縁体や半導体を
透過することができるので、様々な試料の内部を検査することができる [3]。また近年では電場波形測
定を用いた様々な時間分解測定が発明された。ここでは、特に注目を浴びているテラヘルツ電場波形
測定を応用した時間分解測定について紹介したい。
I. スクイーズド光
ハイゼンベルクの不確定性原理より物体の位置と運動量を同時に決めることはできない。電場の
場合、光子数 (電場振幅)と位相を同時に決めることはできず、電場の振幅と位相はある程度の
揺らぎを持つ。図 1.1(a)のように振幅と位相の揺らぎの大きさが等しい状態をコヒーレント状態
という。一方で 2つの揺らぎの大きさが異なる状態をスクイーズド状態とい、図 1.1 (b)または
(c)のような揺らぎを持つ。振幅の揺らぎが抑制された振幅スクイーズド光 (図 1.1(b))を使用す
ればより高精度な光強度測定が、また位相の揺らぎが抑制された位相スクイーズド光 (図 1.1(c))
を使用して干渉測定を行えばより高精度な干渉測定が可能になる。このように光をコヒーレント
状態からスクイーズド状態に変換すると、ハイゼンベルクの不確定性原理を破ることなく、量子
雑音を抑えた更に高精度な測定が可能になる。テラヘルツ周波数領域ではスクイーズド状態のテ
ラヘルツ電場波形を測定することができるという特性を活かし、今まで時間平均しか分からな
かった光の量子状態を時間分解して調べることができるようになった [4, 5]。時間波形の観察を
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図 1.1: (a)縦と横方向の揺らぎの大きさが等しいコヒーレント状態での電場揺らぎの様子 (b,c)縦と
横方向の揺らぎの大きさが異なるスクイーズド状態での電場揺らぎの様子。
通して今後は振幅と位相の揺らぎを別々に測定できると期待されている。
II. スピン制御
現在の磁気デバイスは電流や電流が作る磁場を使用して制御されており、電流に伴うジュール熱
の発生によって消費電力低下が制限されている。また電流のスイッチング速度が書き込み・読み
込み速度を制限している一因になっている。そこで電流の代わりに光パルスやその磁場成分によ
る磁気デバイス制御が期待されている [6]。テラヘルツ周波数領域では電場波形測定を用いて、
磁性体のスピンがテラヘルツ光パルスによって向きを変える様子を時間分解して測定することが
できる [7]。時間分解測定により、スピンがピコ秒以下の応答速度でテラヘルツ磁場の振動に追
随しながら回ることが確認されている [7]。
このようにテラヘルツ周波数帯で電場波形測定ができるようになった為、上述したような新規の分光・
トモグラフィー・物性計測などの手法が開発された。
さて電場波形測定手法 [1]はテラヘルツ周波数帯で最初に実現したが、近年のレーザー技術の発展
に伴い測定可能な周波数上限は年々更新されている [8, 9]。そして 2016年、電場波形測定が可能な周
波数上限は 230 THzまで (波長に換算すると 1.3 µmまで)に達した [10]。周波数のより高い可視・紫
外光領域については、ガス中の非線形光学効果を利用した類似の電場波形測定手法が開発されており、
その成果が注目を集めている [11,12]。このように時間と共に振動する光の電場波形を正確に測定する
ことは大きな研究分野となっている。
1.2 テラヘルツ電場波形の計測方法
　本節ではテラヘルツ電場波形の計測方法である、テラヘルツ時間領域分光法 (Terahertz time-
domain spectroscopy: THz-TDS)について説明する。テラヘルツ周波数帯の電磁波は周波数が低い為、
一般のフォトディテクタで検出することできず、長年、冷却したボロメーター以外の機器で検出する
ことができなかった。そうした中で、1984年、Austonらはヘルツ型のダイポールアンテナに近赤外
領域の超短パルスレーザー光を照射すると周波数 1 THzほどの電磁波 (以下、テラヘルツ電場)が発生
すること、またダイポールアンテナにパルスレーザー光とテラヘルツ電場を同時に照射するとテラヘ
ルツ電場の検出ができることを発見し、ここからTHz-TDSの研究が始まった [1] (以降ではマイクロ
波帯のアンテナと区別する為にテラヘルツ波用のアンテナを光伝導アンテナと記述する)。更に、1988
年Austonらは電気光学 (electro-optic : EO)結晶と呼ばれる非線形光学結晶を用いて、同様の方法で
テラヘルツ電場の発生・検出に成功した。このように THz-TDSは一般のフォトディテクタで検出す
ることが難しいテラヘルツ電場の情報を、超短パルスレーザー光のプローブ光を用いて、検出が容易
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図 1.2: 超短パルスレーザー (赤く塗りつぶされたパルス)と時空間的に重なるテラヘルツ電場波形 (緑
色の波)の様子。超短パルスレーザーとテラヘルツ電場波形のどちらかの光路長を変えると超短パル
スレーザーと時空間的に重なるテラヘルツ電場波形の 1点の時刻を変えることができる。
な近赤外光や電流に転写し測定する手法である。なぜ近赤外光や電流に転写できるかというと、光伝
導アンテナに近赤外のプローブ光を照射するとキャリアが生成され、ここにテラヘルツ電場が入射す
るとテラヘルツ電場によりキャリアが動き、テラヘルツ電場の大きさに比例する電流が流れるからで
ある。EO結晶の場合、EO結晶にテラヘルツ電場が入射すると 1次の電気光学効果であるポッケルス
効果によって、元々屈折率が等方的だった EO結晶がテラヘルツ電場が存在する時だけ、屈折率が異
方性 (複屈折)を示す結晶に変化するからである。この時、超短パルスレーザーをプローブ光として入
射させるとEO結晶の複屈折によってプローブ光の偏光状態が変化する。複屈折の大きさ (遅軸と速軸
の屈折率の差)はテラヘルツ電場の振幅に比例する為、超短パルスレーザーのプローブ光の偏光状態
の変化の度合いからテラヘルツ電場振幅を測定できる。
ここで重要な点は約 1 psの周期で振動するテラヘルツ波に対してプローブ光はパルス幅 100 fs以下
の超短パルスレーザー光である為、光伝導アンテナや EO結晶の内部でプローブ光と時間的に重なる
非常に短い時間スケールの電場振幅の情報”のみ”を測定できる事である。その為、図 1.2に示すよう
に、テラヘルツ波の 1サイクルよりも短い時間スケールで電場の大きさを調べることができる。
次にテラヘルツ電場波形を測定する方法について述べる。まずプローブ光の光路中に光路長を調整
できる遅延ステージを設置し、テラヘルツ電場とプローブ光の相対遅延時間を変られるようにする。
この時の状況を図 1.2に示す。まず最初の状態では、プローブ光と時間的に重なる時刻 t0でのテラヘ
ルツ電場の大きさETHz(t0)が測定から得られる。次に遅延ステージを走査してプローブ光の光路長を
変化させる。すると、プローブ光と時間的に重なるETHz(t1)が得られる。このようにテラヘルツ電場
とプローブ光の相対遅延時間を変えながらテラヘルツ電場の大きさを測定すること、テラヘルツ電場
波形を測定する手法が THz-TDSである。
1.3 テラヘルツ電場ベクトル波形計測
前節ではテラヘルツ電場波形の計測方法について説明した。ただし前節の測定方法では電場波形の 1
偏光成分のみを測定することができる。よって図 1.3(a)に示すような電場ベクトルの向きが常に一定
である直線偏光の電場波形を測定する場合なら問題ないが、図 1.3(b)のような時間によって電場ベク
トルの向きを変える電場波形を測定するには不十分である。ここで図 1.3(a)の波形を直線偏光のテラ
ヘルツ電場ベクトル波形、図 1.3(b)の波形を楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形と定義する。楕
円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形では時間によって電場ベクトルの向きと大きさの両方が変化す
るので、ある時刻 tでの向きと振幅 (または直交 2成分であるX, Y成分)を同時に測定できる手法が必
7
第 1 章 1.3テラヘルツ電場ベクトル波形計測
図 1.3: 電場のX, Y成分の時間変化を示す 3次元プロット。(a)直線偏光の電場ベクトル波形 (b)楕円
偏光の電場ベクトル波形。一般的に非線形光学結晶などを使用して発生させた波形は (a)のような直
線偏光であり、(a)の波形が複素屈折性や円偏光二色性を持つ試料を透過すると (b)のような楕円偏光
の波形になる。
要になる。本節では楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を 2成分に分解して測定する手法 [13–20]
について説明する。ここでは主に最もよく使用されている 4つの手法について述べる。
I. 光伝導アンテナを用いた楕円偏光の電場ベクトル波形計測手法
1つ目は 2対、または 3対の電極を持つ光伝導アンテナを使用する手法である [14, 15]。前節で
説明した通り電極間に流れる電流値はテラヘルツ電場振幅に比例する。ある電極ペア間の電流
値から電場ベクトルのX成分を、別の電極ペア間の電流値からY成分を測定する。この手法で
はアンテナの設計を最適化することにより非常に感度よくテラヘルツ電場を検出ことができる。
また素子が小型な為、測定系をコンパクトにまとめることができるという長所を持つ。一方、応
答速度がキャリアの寿命によって制限される為、中赤外などの高周波の測定に向かない、電極間
の微小ギャップに電場が集中するので高強度の電場は測定できないことが欠点である。
II. 空気プラズマを用いた楕円偏光の電場ベクトル波形計測手法
2つ目は高強度のプローブ光によって発生した空気プラズマを用いた手法である [21,22]。発生し
た空気プラズマに電圧をかける方向を調整することで電場ベクトル波形のX, Y成分を測定する
手法である。周波数の高いテラヘルツ電場も検出が可能という長所がある。一方で、空気をプラ
ズマ化させる程、高強度のプローブ光が必要となり、装置が大掛かりになるという欠点がある。
III. ワイヤーグリッド偏光子を用いた楕円偏光の電場ベクトル波形計測手法
3つ目はワイヤーグリッド (wire-grid: WG)偏光子という金属の細線を一定の周期で並べた偏光
子を用いた手法である [16,17]。WG偏光子の細線と平行な偏光成分は遮断し、細線と垂直な偏
光成分は透過する。テラヘルツ電場ベクトル波形を計測するには、まず偏光子で X成分を切り
出し光伝導アンテナや EO結晶を使用して電場波形のX成分を測定し、次にY成分を切り出し
Y成分の波形を測定し、最後に 2つの波形を合成する。非常に簡便に偏光測定ができるという利
点がある一方で、WG偏光子を使用できる周波数帯域が狭い、テラヘルツ周波数帯のWG偏光
子の消光比が可視光帯の偏光子と比べて悪いという欠点がある [17]。
IV. 電気光学結晶の対称性を用いた楕円偏光の電場ベクトル波形計測手法
最後の手法は電気光学結晶の対称性を用いた手法である。前節で説明した通り、本手法ではポッ
ケルス効果による複屈折を利用する。詳細は第 2章で数式を用いて説明するが、ここでは閃亜鉛
結晶 (Zinc-blende)型の結晶構造を持つ EO結晶を用いてテラヘルツ電場ベクトルのX、Y成分
を測定する方法を説明する。まず図 1.4(a)に示すように EO結晶の結晶軸をプローブ光の偏光
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図 1.4: EO結晶の結晶軸と EO結晶透過後のプローブ光から得られるテラヘルツ電場ベクトル成分の
関係。EO結晶の結晶軸が (a)X軸と平行な時 (b)X軸と平行な時の配置図。(a)の配置ではテラヘルツ
電場ベクトルのX成分が (b)の配置ではY成分が測定できる。赤い両矢印 (緑色の矢印)は直線偏光の
プローブ光 (テラヘルツ電場ベクトル)を表す。オレンジ色の矢印は EO結晶の結晶軸の向きを表す。
方向と平行な方向 (X軸)に向ける。この時、EO結晶透過後の楕円偏光のプローブ光から電場ベ
クトルのX成分の情報を得ることができる。また図 1.4(b)に示すように EO結晶の結晶軸をプ
ローブ光の偏光方向と垂直な方向 (Y軸)に向ける。この時はプローブ光から電場ベクトルの Y
成分の情報を得ることができる。このように EO結晶の結晶軸とプローブ光の偏光方向が 0◦ま
たは 90◦の時、EO結晶はテラヘルツ電場の偏光子のように機能する [13]。この測定手法は結晶
の対称性を利用する為、Zinc-blende型の EO結晶であれば、どの結晶 (ZnTe、GaP、GaAsな
ど)を使用しても用いることができる。本手法ではアンテナやWG偏光子のような周波数帯域が
狭いデバイスを使用することなく電場ベクトル測定が可能という長所がある。先ほどの 230 THz
までの直線偏光の電場ベクトル波形計測例 [10]に於いても EO結晶を使用している。今後、結
晶の対称性を利用すればテラヘルツ周波数帯から近赤外領域までの幅広い周波数帯で楕円偏光
の電場ベクトル波形測定への応用も可能である。
さて代表的な偏光測定手法について説明したが、本論文では『IV. 電気光学結晶の対称性を用いた偏
光測定手法』を使用した。その理由は前述した通り、異なる結晶を使用しても同じような偏光測定が
でき、結晶を選べば中赤外・近赤外の電場ベクトル波形測定にも拡張することができるからである。次
節では、楕円偏光の電場ベクトル波形を測定できると、どのような応用が期待されるのか、説明する。
1.4 テラヘルツ電場ベクトル波形計測の応用例
本節では楕円偏光の電場ベクトル波形を測定できると、どのような応用が期待されるのか、説明す
る。一般的に非線形光学結晶などを使用してテラヘルツ電場を発生させると、図 1.3(a)のような直線
偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形が測定される。この波形を周波数分解して各周波数成分の電場軌
跡を求めると、全ての周波数成分の電場軌跡が図 1.5(a)に示すような直線の軌跡になる。
一方で、この直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を複屈折性や円偏光二色性のある試料に入射
させると図 1.3(b)のような楕円偏光の電場ベクトル波形になる。楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル
波形をフーリエ変換などの周波数解析によって周波数分解すると、偏光状態は各周波数成分で異なり、
直線、円、楕円偏光などの様々な偏光状態になる (図 1.5(a)-(c)参照)。以上のように複屈折性や円偏
光二色性のある試料がない時とある時のテラヘルツ電場の偏光状態を比較することで試料の偏光応答
の周波数依存性を測定すること、つまり偏光分光が可能になる。偏光分光が可能になると円偏光二色
性 (Circular dichroism: CD)測定ができる。CDとは試料の右回り円偏光と左回り円偏光の吸光度の
差スペクトルを測定する手法である。CD測定は、溶解度などの物理的性質が等しいにも関らず生体
反応が異なるエナンチオマー同士の分別に有用な手法である [23]。既存の CD測定系はフーリエ変換
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図 1.5: (a)直線偏光、(b)円偏光、(c)楕円偏光の電場の一例。電場の軌跡が直線、円、楕円になる電
場の偏光状態をそれぞれ直線偏光、円偏光、楕円偏光という。上の 3つの電場では単色光を仮定して
おり、一般にパルス光の電場の軌跡は螺旋になる。
赤外分光 (Fourier transform infra-red spectroscopy: FT-IR)測定系に光弾性変調器を設置したものが
一般的である。この測定系では光弾性変調器により偏光状態を左右円偏光に変調し、左右円偏光の吸
収スペクトルの差分を取ることで CDスペクトルを得る。この測定系で特に問題になるのが低周波数
(およそ 700 cm−1以下)領域で使用できる受光器、偏光子、光弾性変調器を用意することである [24]。
一方、電場ベクトル波形計測では、測定対象となる低周波数の電場の情報を非線形光学効果を用いて
周波数の高い近赤外のプローブ光に付与して近赤外のプローブ光だけを検出するので、近赤外領域の
豊富な素子を使用して偏光測定を行うことができるという長所がある。
しかし、EO結晶を使用した電場ベクトル波形計測にも問題点がある。次節ではそれについて説明
を行う。
1.5 電気光学結晶の対称性を利用した電場ベクトル波形計測の問題点
THz-TDSでは図 1.2に示した通り、近赤外のプローブ光と時間的に重なる低周波数の電場ベクトル
の情報が得られる。問題となるのは近赤外のプローブ光と時間的に重なる電場ベクトルが EO結晶内
部で時々刻々と変化してしまうことである。この現象について順を追って説明する。一般にEO結晶に
限らず物質の屈折率は周波数に依存する。その為、物質内の電磁波の伝搬速度も周波数に依存し、周
波数の異なるプローブ光とテラヘルツ波の EO結晶内部の伝搬速度は一般に異なる。その為、プロー
ブ光と時間的に重なる電場ベクトルが EO結晶内部で時々刻々と変化する。図 1.7に EO結晶内部を
伝搬するプローブ光とテラヘルツ波の様子を示す。このように周波数の異なるプローブ光とテラヘル
ツ波の伝搬速度が異なる現象は位相不整合があると表現される。
この位相不整合の効果が初めて問題となったのは、テラヘルツ波の発生・検出に成功する以前、1961
年に Frankenらが第二高調波発生に成功した [25]後である。第二高調波発生では周波数 f の光は非線
形光学結晶内部を伝搬しつつ、結晶内部の各場所で周波数 2f の非線形分極を作る。そして、この非線
形分極が発生した場所を波源とする周波数 2f の電場を作る。各波源で発生した周波数 2f の電場は干
渉し、全体として干渉が強め (弱め)合う時は発生効率が高く (低く)なる。周波数 f と 2f の屈折率の
差が小さければ小さいほど干渉が強め合い第二高調波の発生効率も高くなる。
EO結晶を使用したTHz-TDS測定を考える上でも、同様の議論が成り立つ。議論を簡単にする為、
近赤外の超短パルスのプローブ光は形を変えず EO結晶内部を、一定の群速度で進むと考える。また
測定対象のテラヘルツ電場ベクトル波形は直線偏光とする。この場合、測定対象のテラヘルツパルス
に含まれる周波数 f ′の検出効率はプローブ光の群屈折率と周波数 f ′の屈折率の差が小さいほど高く
なる。テラヘルツ周波数領域には結晶のフォノン共鳴があり [26]、屈折率は周波数に強く依存する為、
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図 1.6: 直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を二種類のEO結晶 (0.2 mm ZnTe結晶と 1 mm ZnTe
結晶)で測定した時の (a)電場ベクトル波形と、(b)そのスペクトル。測定対象の波形が共通であって
も使用する EO結晶を変えるだけで測定結果が変わってしまう。(a)の挿入図は 3.4∼4.6 psの波形の
拡大図であり、結晶が厚い方が振動成分が長く続くことが分かる。(a), (b)ともに最大値を 1に規格化
して表示している。
テラヘルツ波の検出効率も周波数に強く依存する。一般に EO結晶に入射する直線偏光のテラヘルツ
電場ベクトル波形は様々な周波数の電場を含んだパルス波形であるので、検出効率が高い周波数の電
場も検出効率が低い周波数の電場も含む。このように検出効率に、周波数依存性があることが EO検
出法の問題点である。その為、空気中を伝搬するテラヘルツ電場ベクトル波形を正しく測定すること
ができない。このことを端的に示す結果を、図 1.6に示す。図 1.6(a)は空気中を伝搬するテラヘルツ
電場ベクトル波形を二種類の EO結晶、それぞれを用いて測定した結果である。二つの波形は使用し
た EO結晶の厚さ以外、全ての測定条件が共通である為、二つの波形の違いは EO結晶の厚さにのみ
由来する。結晶が厚くなると、位相不整合の効果が大きくなり波形が歪んでいく。図 1.6(b)から分か
る通り、厚い方の ZnTe結晶 (1 mm)を用いた時では、位相整合が比較的よく取れる 1.8∼2.2 THzの
検出効率が一際高くなっていることが分かる。このように EO検出法により、テラヘルツ電場ベクト
ル波形を測定する場合、位相不整合による検出効率の周波数依存性は重大な問題になる。そこで先行
研究では EO結晶を使用した時の検出効率の周波数依存性を補正することで、正確な電場波形の復元
が試みられてきた [26–31]。
しかし、以上の説明は測定される電場波形が直線偏光の場合である。直線偏光の為、時刻、位置に
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図 1.7: EO結晶内での位相不整合の様子。緑色の螺旋が測定される電場ベクトル波形を、赤いパルス
光がプローブ光パルスを、薄い赤色の長方形が EO結晶を表している。緑色の矢印は電場ベクトル波
形の、赤色の矢印はプローブ光パルスの、EO結晶内での伝搬速度を示している。吹き出し内の矢印
はその地点でプローブ光パルスと時空間的に重なる電場ベクトル波形の電場ベクトルを表す。位相不
整合があると、プローブ光パルスと重なる電場ベクトルの向きと大きさが時々刻々と変化してしまう。
依らず電場ベクトル波形の電場ベクトルの向きは常に一定である。この状況下ではプローブ光の群速
度とテラヘルツ波の位相速度が異なっていても、プローブ光と時空間的に重なる電場ベクトルの向き
は常に一定である。非線形光学効果の効率は周波数と偏光 (電場ベクトルの向き)に依存するが、偏光
(電場ベクトルの向き)は常に一定であり考慮する必要がなかった。
一方で測定対象が楕円偏光の場合、非線形光学効果の効率は周波数と偏光 (電場ベクトルの向き)に
依存するので周波数と偏光 (電場ベクトルの向き)の両方を考慮しないといけない。図 1.7は位相不整
合がある場合の EO結晶内部でのプローブ光パルスと測定対象の電場ベクトル波形の伝搬の様子を表
す。プローブ光の伝搬速度と測定対象のテラヘルツ電場の伝搬速度が異なる為、プローブ光と時空間的
に重なる電場ベクトルの向きと大きさが時々刻々と変化し、検出効率もそれに伴って複雑に変化する。
更にテラヘルツ電場の周波数を考慮すると状況は一層、複雑になる。テラヘルツ帯の屈折率 n(Ω)は
角周波数Ωに依存する為、テラヘルツ電場の伝搬速度 c/n(Ω)、つまりは位相不整合も周波数に依存す
るからである。実際に EO結晶として最もよく使用されている ZnTe結晶を用いた場合について考え
てみる。図 1.8に厚さ 1 mmの ZnTe結晶を使用した時の位相不整合の様子を示す。図 1.8(a)∼(d)で
は簡略化の為、テラヘルツ電場は単色光の円偏光電場であると仮定しており、EO結晶の表面ではプ
ローブ光は角度 0◦のテラヘルツ電場ベクトルと空間的に重なっている。EO結晶内での位相不整合に
より、プローブ光が EO結晶の裏面に到達した際の角度は一般に 0◦にならない。裏面に到達した際の
角度は以下に示すようにテラヘルツ帯の屈折率 n(Ω)、プローブ光パルスの群屈折率 ng、EO結晶の厚
さを用いて記述することができる。
(ng − n(Ω))Ωl
c
(1)
文献 [27]の ZnTe結晶の屈折率を使用すると周波数 1、1.75、2、3 THzの電場を検出する場合では、
それぞれ図 1.8(a), (b), (c), (d)に示しすように、裏面まで到達する間に 30◦、0◦、−24◦、−384◦だけ
電場ベクトルが回転する。ほぼ位相整合条件が満たされる 1.75 THz周辺を除くと、プローブ光と時
空間的に重なる電場ベクトルの向きが大きく変化しており、更にその位相不整合の状態がテラヘルツ
波の周波数に依存している。
更にもう一つ考慮すべき問題として、プローブ光パルスのパルス幅 τpがある。たとえ位相整合条件
が完全に満たされていても、プローブ光パルスがデルタ関数のように非常に細いパルスではない場合、
有限のパルス幅 τpの中で楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形の向きが変わってしまう。図 1.9に、
本論文の測定で使用するプローブ光 (τp =100 fs)の内部で、周波数 1 THzの円偏光のテラヘルツ波の
電場ベクトルがどれ位、回転するのか、見積もった結果を示す。周波数 1 THzテラヘルツ波の周期は
1 psであり、パルス幅は τp =100 fsである為、プローブ光パルスの内部で λ/10、つまり 36◦ほど電場
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図 1.8: 厚さ 1 mmの ZnTe結晶を使用した時の位相不整合の様子。簡略化の為、テラヘルツ電場は単
色光の円偏光電場であると仮定している。テラヘルツ周波数領域では屈折率が周波数に強く依存する
為、検出されるテラヘルツ電場の周波数によって位相不整合の様子が大きく変わる。ZnTe結晶の屈折
率は文献 [27]の値を使用した。
図 1.9: 有限のパルス幅 τpを持つプローブパルス光内部で、偏光方向を変えるテラヘルツ電場ベクト
ルの様子。プローブパルス光の内部で偏光方向が変わってしまう為、測定から得られるテラヘルツ電
場ベクトルの向き (偏光方向)の解釈ができない。簡略化の為、テラヘルツ電場は単色光 (1.0 THz)の
円偏光電場であると仮定している。
ベクトルの向きが変化してしまう。このように楕円偏光テラヘルツ電場を検出する場合、EO結晶内
部の位置に応じて、またプローブ光パルスの内部で電場ベクトルの向きが変化してしまう。これは直
線偏光のテラヘルツ電場を検出する際には存在しなかった問題である。
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しかし、先行研究 [26–31]では直線偏光の電場波形のみを測定対象としている。その為、電場ベク
トルの向きが測定中に変化する、という状況は全く想定されていない。従って楕円偏光の電場ベクト
ル波形を測定した時の検出効率の周波数、偏光依存性などをモデル化し、正しい電場ベクトル波形の
復元方法を確立する必要がある。
1.6 本論文の目的と構成
　そこで本研究では、EO結晶の対称性を利用して測定された電場ベクトル波形について議論・解
釈ができるような理論の構築を行い、それを実験検証することを目的とする。図 1.10に本論文の第 2
章以降の構成を示す。まず第 2章ではテラヘルツ電場ベクトル波形の測定方法や位相不整合下で測定
された直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形の解釈などに関する先行研究を紹介する。本論文の主
要部分である第 3-5章の研究成果は第 2章で紹介した先行研究の上に成り立つ成果であるので、先行
研究を通じて本論文の立ち位置を明確にする上で有益な情報である。
第 3章∼第 5章が主に学術論文に投稿した内容に対応しており、本論文の主要部分である。また各
章が投稿済の論文一本一本に対応している。この三つの章では、まず本章の構成 (目的)から始まり、
理論構築を行い、理論構築結果の実験検証を行い、最後にまとめを述べるという流れに統一している。
各章ともに理論構築の計算が長く続くので、実験検証の前に理論構築の結論という一節を設けている。
実験検証は基本的に理論構築の結論を支持する実験結果が得られるか検証したものであるので、理論
構築の結論を読めば理論構築と実験検証の主な内容は分かるはずである。それでは、第 3章∼第 5章
の各章について説明する。
第 3章では EO結晶の対称性を用いて測定された電場ベクトル波形の周波数領域での解釈について
論じる。図 1.3に示した電場ベクトル波形をフーリエ変換すると図 1.5のような単一周波数成分の電場
の軌跡 (一般には楕円の形をしている)が得られる。しかし、EO検出法では電場ベクトル波形を正確
に測定することはできない。また使用する EO結晶を変えると位相不整合の状態が変わる為、測定さ
図 1.10: 本論文の第 2-6章の構成。
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れる電場ベクトル波形の形も変わってしまう。では、その不正確な波形を周波数分解して、各周波数
成分の偏光状態を正確に求めることは可能なのか？という疑問が出てくる。第 3章の結論は『不正確
な波形を単純に周波数分解するだけで各周波数成分の偏光状態を正確に求めることは可能である』と
いう事である。
第 4章では EO結晶の対称性を用いて測定された電場ベクトル波形を解釈する。繰り返すが、使用
する EO結晶を変えると測定される電場ベクトル波形の形が変わってしまう。これは位相不整合 (複
素屈折率の実部や結晶の厚さに依存)や吸収の大きさが個々の EO結晶ごとで異なるからである。で
は EO結晶の複素屈折率や結晶の厚さをパラメーターとして、測定された不正確な電場ベクトル波形
から実際に空気中を伝搬する波形を復元することはできないだろうか？というのが第 4章のモチベー
ションである。実験検証では、まず 3種類のEO結晶を用意して同じ電場ベクトル波形を計測し、3つ
の異なるベクトル波形から共通の電場ベクトル波形を復元することに成功した。
第 5章では結晶構造の異なる EO結晶を使用して、第 3章と同様に偏光分光を行う。第 3、4章では
EO結晶として最もよく使用されている ZnTe、GaP結晶のみを使用していた。しかし近年では、様々
な種類の EO結晶が使用されている。これは最適な EO結晶を選択することで、中赤外や近赤外など
の他の波長帯での波形計測が可能になるからである。中赤外や近赤外域で最適な EO結晶は一般的な
ZnTe、GaP結晶とは結晶構造が異なる為、第 3、4章の成果をそのまま適用することはできない。そ
こで第 5章では、第 3、4章の記述を拡張することで結晶構造の異なる EO結晶を使用した場合にも適
応できることを示す。2017年現在に於いても新しい EO結晶の開発は進んでおり [32]、今後も続くで
あろう。そうした新しい EO結晶を使用してベクトル波形計測を行う上で第 5章の内容は有益な一例
となるであろう。
第 6章では本論文のまとめを述べる。第 3∼5章で記述しなかった一部の成果については付録で説明
する。
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1.7 略語一覧と変数一覧
本論文で使用する略語、及び変数の一覧表を読者の利便性の為に載せる。
表 1.1: 使用する変数の一覧表 1
変数の種類 変数 定義
座標系 Xˆ プローブ光の偏光方向
Yˆ Xˆと垂直な方向
Zˆ テラヘルツ波とプローブ光の伝搬方向。Xˆ × Yˆ と等しい
uˆ 楕円偏光テラヘルツ電場の長軸の向き (Xˆ, Yˆ とは同一平面上)
vˆ 楕円偏光テラヘルツ電場の短軸の向き (Xˆ, Yˆ とは同一平面上)
wˆ 楕円偏光テラヘルツ電場の伝搬方向 (uˆ× vˆ = wˆで、Zˆと平行)
xˆ 非線形光学結晶の 〈100〉方向
yˆ 非線形光学結晶の 〈010〉方向
zˆ 非線形光学結晶の 〈001〉方向
周波数 Ω テラヘルツ波の角周波数 (テラヘルツ周波数領域)
ω2 プローブ光の角周波数 (近赤外領域)
ω3 和周波・差周波発生電場の角周波数 (近赤外領域)
ω4 差周波発生電場の角周波数 (先行研究中のみで使用)
ω0 プローブ光の中心角周波数 (近赤外領域)
∆ω プローブ光の角周波数幅 (∆ω ≪ ω0)
ωEO 電気光学結晶の回転角周波数 (2pi×80 Hz)
角度 ϕ 電気光学結晶の結晶軸と Xˆのなす角度
γ テラヘルツ電場ベクトルと Xˆのなす角度
α EO結晶に印加された複屈折の遅軸と Xˆのなす角度
T 測定中での時間 (ϕ(T ) = ωEOT + ϕ0)
ϕ0 時刻 T = 0での角度 ϕの初期角度
Ψ uˆと Xˆのなす角度 (Ωの関数)
θ 楕円偏光テラヘルツ電場の楕円率角 (Ωの関数)
長さ l 電気光学結晶の厚さ
　　 lc コヒーレンス長
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前ページに収まらなかった変数の一覧表の続きを載せる。
表 1.2: 使用する変数の一覧表 2(続き)
電場　 Z 位置Z、電気光学結晶の表面をZ = 0、裏面をZ = lとする
τ 遅延ステージによる遅延時間
t 時刻 t
kR 実数の波数
β 吸収係数
k 複素数の波数 (k ≡ kR + iβ)
c 真空中の光速
ng プローブパルスの群屈折率
vg プローブパルスの群速度 (vg ≡ c/ng)
τp プローブパルスのパルス幅 (100 fs)
ETHz テラヘルツ電場の大きさ
φ 時刻 t = 0における初期位相
d 2次の非線形光学テンソルの成分
χ(2) 2次の非線形光学テンソルの成分 (χ(2) ∝ d)
A 長軸方向の電場振幅 (A = A′ exp(ikZ) = 1/2A′′ exp(ikZ + iφ))
B 短軸方向の電場振幅 (直線偏光なら B = 0で、B′′ , B′ との関係は Aと同様)
関数　 E 電場ベクトル
f テラヘルツ電場の検出効率を表す (Ωの関数で複素数)
F テラヘルツ電場の検出効率を表す (Ωの関数で実数)
IOPT プローブパルスの包絡線を表す
a 位相不整合の大きさを表す (Ωの関数)
g 省略の為に導入した関数
H
′′ 省略の為に導入した関数 (H ′′ = H ′′R +H
′′
I )
Q Quarter wave plateのジョーンズ行列
Z 複屈折板のジョーンズ行列
C 複屈折板の遅軸と速軸間の位相差
R 回転行列
S バランス検出信号
ξi バランス検出信号の変調成分 (i = 1− 4)
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最後に略語の一覧表の続きを載せる。
表 1.3: 使用する略語の一覧表
光学素子　 BD Balanced detector
　　　　　 BS Beam Spliter
EOC Electro-optic crystal
EOM Electro-optic modulator
NLC Nonlinear optic crystal
OPM off-axis parabolic mirror
PEM Photoelastic modulator
QWP Quarter wave plate
WP Wollaston prism
その他　　 THz Terahertz
THz-TDS Terahertz time-domain spectroscopy
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第2章 テラヘルツ時間領域分光法の先行研究
2.1 本章の構成 (先行研究の紹介)
　本章の構成を図 2.1に示す。まず第 2.2節ではテラヘルツ波の電場波形の測定方法である、テラ
ヘルツ時間領域分光法 (Terahertz time-domain spectroscopy: THz-TDS)について説明する。次に第
2.3、2.4節では THz-TDS測定系で用いられるテラヘルツ波の発生・検出方法について説明する。発
生・検出方法には光伝導アンテナ、非線形光学結晶 (EO結晶)、空気プラズマなどを利用する方法が
ある。本論文では EO結晶を用いてテラヘルツ波の発生・検出を行う為、EO結晶を用いたTHz-TDS
測定系についてのみ説明を行う。第 2.4節では楕円率角、旋光角やストークスパラメーターなどの偏
光パラメーターについて説明する。これらの偏光パラメーターは、測定された電場ベクトル波形の偏
光状態を記述するのに有用である。ポアンカレ球を用いた偏光解析は試料の偏光応答を視覚的に理解
するのに役立つ為、これも併せて説明する。
次に第 2.5節では EO結晶内部でのテラヘルツ波と近赤外のプローブ光パルスの位相不整合につい
て論じた先行研究を紹介する。電場ベクトル波形を測定する際、測定される波形の形は位相不整合の
効果によって大きく変わってしまう。よって本研究の主題である電場ベクトル波形の解釈を行う為に
は位相不整合の理解が必須である。電場波形を解釈するモデルとして、大きく分けて以下の 2つのモ
デルがある。ポッケルス効果による複屈折描像とテラヘルツ波と近赤外のプローブ光の和周波・差周
波数発生を用いる周波数混合描像である。第 2.5.1節では前者について、第 2.5.2節では後者について
述べる。筆者は後者の周波数混合描像による波形解釈の方が、より正確に測定波形を解釈することが
できると考えている為、第 3-5章では周波数混合描像に基づいて議論を進める。本章の最後、第 2.6節
では、周波数混合描像を用いないと記述できない測定手法について説明する。この測定手法に関する
先行研究の結果は周波数混合描像の方がポッケルス効果による複屈折描像よりも優れた描像であると
いう考えを支持する結果であると思われる。
図 2.1: 本論文の 2章の構成。
第 2 章 2.2テラヘルツ時間領域分光法の測定系
図 2.2: テラヘルツ時間領域分光法の測定系概略図。近赤外の超短パルスレーザーからテラヘルツ波 (図
中では緑色で表示)を発生させ、最後にテラヘルツ波を近赤外光に戻して受光器で検出する測定系であ
る。遅延ステージを操作することでテラヘルツ波の電場波形をなぞることができる。BS: Beam Spliter,
NLC: Nonlinear optics crystal, OPM:Optical parabolic mirror, Si: Silicon plate, QWP: Quarter
wave plate, WP: Wollaston prism, BD: Balanced detector
2.2 テラヘルツ時間領域分光法の測定系
　まず測定系の概略図を図 2.2に示す。まずレーザー光源から出射した光をBeam Spliter(BS)を用
いて 2つに分解する。1つはポンプ光としてテラヘルツ波の発生に、もう 1つはプローブ光としてテ
ラヘルツ波の検出に使用される。まずポンプ光の光路について説明する。ポンプ光は非線形光学結晶
(Nonlinear optics crystal: NLC)に入射される。この時、ポンプ光のごく一部の光が近赤外光からテ
ラヘルツ波へと変換される。この変換方法を光整流法といい、詳しくは次節の第 2.3節で説明する。図
2.2ではテラヘルツ波は緑色で示した。発生したテラヘルツ波は球面波として広がっていくので 1つ目
の軸外し放物面鏡 (off-axis parabolic mirror: OPM)を用いて平面波にする。テラヘルツ波に変換され
なかったポンプ光は高抵抗シリコン板 (Si)によって遮断する。テラヘルツ波は高抵抗シリコン板を透
過するので、そのまま空気中を伝搬していく。最後に 2つ目の OPMを使用してテラヘルツ波を EO
結晶上に集光する。
次にプローブ光の光路について説明する。プローブ光は遅延ステージを通って EO結晶 (EO)に入
射される。遅延ステージを走査するとプローブ光の光路長が変化するので、テラヘルツ波とプローブ
光の相対遅延を調整することができる。第 1章の図 1.2で示した通り、テラヘルツ波とプローブ光の相
対遅延時間を調整することでテラヘルツ電場波形を測定することができる。EO結晶透過後のプロー
ブ光はバランス検出という手法で検出される。このバランス検出信号を解析することでテラヘルツ波
の電場振幅を測定することができる。詳しくは 2.4節で説明する。また本論文の実験検証にて、測定
系全体の詳細な説明をもう一度行う。
2.3 非線形光学結晶を利用したテラヘルツ波の発生方法
本節では図 2.2の NLCにポンプ光を入射した際にテラヘルツ波が発生する過程 (光整流法)につい
て説明する。ポンプ光は電場尖頭値が大きい超短パルスレーザー光であるのでポンプを NLCに入射
させると、NLCの内部で非線形分極PNLが発生する。非線形分極PNLが作るテラヘルツ電場 ETHz
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図 2.3: 超短パルスレーザー光のパルス形。黒い点線がガウシアン型の包絡線を、赤実線が式 (3)の
Epump(t)を表す。
の伝搬の様子はMaxwell方程式を用いて以下のように記述できる。
∇2ETHz = ε0µ0∂
2ETHz
∂t2
+ µ0
∂2PNL
∂t2
(2)
ここで ε0、µ0はそれぞれ真空中の誘電率、透磁率である。また超短パルスレーザー光であるポンプ光
は以下のように搬送波 (キャリア)、包絡線に分けて考えることができる。
Epump(t) = exp
[
−
( t
τp
)2]
exp(iω0t+ iφ(ω0)) (3)
ここで τpはプローブ光のパルス幅、ω0はプローブ光パルスの中心角周波数、φは初期位相を表し、式
(3)の第 1の exp項が包絡線、第 2の exp項がキャリアである。図 2.3に超短パルスレーザー光のパル
ス波形を示す。PNLには超短パルスレーザー光のキャリアが作る分極と包絡線が作る分極が含まれる。
キャリアが作る分極はテラヘルツ波の周期と比べて非常に速く振動する為、テラヘルツ発生には寄与
しない。一方、包絡線は 100 fs程度のパルス幅を持つ為、その 2階微分の振動周期はテラヘルツ波の
周期とほぼ同じである。テラヘルツ波はこの超短パルス光の包絡線が作る非線形分極によって発生す
る [33]。
この方法で発生させることができるテラヘルツ波は直線偏光であり、その電場ベクトルの向きはポ
ンプ光である超短パルス光の偏光方向と非線形光学結晶の結晶軸の向きによって決定される。テラヘ
ルツ波発生によく使用される非線形光学結晶、例えば (110)面が切り出された閃亜鉛型結晶を使用し
た際のテラヘルツ電場の向きについての議論は参考文献 [34] などに詳しい。
2.4 電気光学結晶を用いた電場ベクトル測定方法
本節ではEO検出法について説明する。これは図 2.2でEOCと示したEO結晶にテラヘルツ波とプ
ローブ光を入射させ、テラヘルツ波を検出する手法である。本論文の実験・測定ではバランス検出器を
使用した EO検出法 (バランス検出) [35]のみ使用する為、本節でも同手法についてのみ言及する。図
2.4にバランス検出の測定系概略図を示す。バランス検出では直線偏光のプローブ光はまず EO結晶、
Quarter wave plate(QWP)を透過する。その後、プローブ光の電場のX成分 (EX)とY成分 (EY )は
Wollaston Prism(WP)という光学素子によって空間的に分離される。2つの電場成分 (EX と EY )は
別々のフォトディテクタで検出され、その電場強度の差 (バランス検出信号)S = |EY |2 − |EX |2が検
出される。図 2.4(a)に示した通り、テラヘルツ電場が EO結晶に照射されていない時、直線偏光のプ
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図 2.4: バランス検出の測定系概略図。(a)テラヘルツ電場がない場合 (b)テラヘルツ電場がある場合。
(a)の場合はバランス検出信号 S = |EY |2 − |EX |2が 0になり、(b)の場合は Sがテラヘルツ電場の振
幅に比例するように設計された測定系である。EO: Electro-optic crystal QWP: Quarter wave plate
WP: Wollaston Prismを表す。EO, QWPのカッコ内の数字は複屈折の遅軸とX軸のなす角度を表す。
赤線・赤い楕円はプローブ光の偏光状態を表す。
ローブ光は偏光状態を維持したまま EO結晶を透過する。その後、直線偏光のプローブ光はQWPに
よって円偏光になる。最後に円偏光電場の X, Y成分の電場強度の差分が検出される。この時 S = 0
である。
一方で、テラヘルツ電場が EO結晶に照射されている時は一般に S ̸= 0となることを以下で説明す
る。まずテラヘルツ電場が EO結晶に照射されたことで EO結晶は複屈折を持つようになる。この現
象を EO効果またはポッケルス効果という。その為、図 2.4(b)に示した通り EO結晶透過後のプロー
ブ光は僅かに楕円偏光になる。この楕円偏光がQWPに入射すると、透過後の偏光状態は円偏光にな
らず、楕円偏光となる。その為、|EY | ̸= |EX |となり、WP透過後のプローブ光をバランス検出する
と S ̸= 0となる。後ほど数式を用いて説明するが Sはテラヘルツ電場ベクトルの大きさETHzとテラ
ヘルツ電場ベクトルの向き (角度 γ)によって記述することができるので、バランス検出信号 Sから電
場ベクトルの大きさと向きに関する情報を得ることができる。
それでは次節以降では実際にバランス検出信号 S を計算する。まず 2.4.1節ではバランス検出法で
使用する偏光子・複屈折板などの偏光素子の働き、及びプローブ光の偏光状態の変化を記述する上で
便利なジョーンズベクトル及びジョーンズ行列について説明をする。2.4.2節ではジョーンズベクトル
及びジョーンズ行列を用いてバランス検出信号 S を求める。そして 2.4.3節ではバランス検出信号 S
からテラヘルツ電場ベクトルの大きさ ETHzと向き (角度 γ)を得る為に本論文で用いた回転 EO結晶
法について紹介する。
2.4.1 ジョーンズベクトルとジョーンズ行列
本小節では、偏光状態を記述する上で便利なジョーンズベクトル及びジョーンズ行列について説明
をする。ジョーンズ行列は、R. C. Jonesによる 1941年 [36]以降の一連の論文によって提案された偏
光状態の記述方法である。
まず、座標系 (X,Y, Z)系にて (X,Y )方向に振動し+Z 方向に伝搬する波数 k、角周波数 ωの単色
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図 2.5: ジョーンズベクトルとそれに対応する偏光状態
光の電場波形E(Z, t)を考える。この時、光の電場のX成分と Y成分は以下のように記述できる。
E(Z, t) = E0
(
EX exp(ikZ − iωt+ iφX)
EY exp(ikZ − iωt+ iφY )
)
(4)
ここでE0は電場振幅を、そして φX、φY はそれぞれX, Y方向の初期位相を表す。EX、EY はEX2+
EY
2 = 1を満たす実数である。ここで式 (4)のカッコ内から共通項 exp(ikZ − iωt)を取り除いたもの、
即ち (
EX exp(iφX)
EY exp(iφY )
)
(5)
をジョーンズベクトルと言う。ジョーンズベクトルでは各ベクトル要素の絶対値が電場振幅を、各ベ
クトル要素の位相角 (φX , φY )が電場の位相を表す。例えば
(
1
0
)
,
(
0
1
)
はそれぞれX, Y方向に振動す
る直線偏光を表わす。また円偏光ではX, Y成分間で±90◦ (exp
(
±ipi
2
)
= ±i)の位相差がある為、左
右円偏光のジョーンズベクトルは 1√
2
(
1
±i
)
と表すことができる。図 2.5にジョーンズベクトルとそ
れに対応する偏光状態を表す。次に複屈折板や偏光子などの偏光素子の偏光応答を記述できるジョー
ンズ行列について説明する。偏光素子透過前、透過後のジョーンズベクトルを
(
u1
v1
)
,
(
u2
v2
)
とする
と、偏光素子のジョーンズ行列は以下のような 2×2の行列で表現できる。(
u2
v2
)
=
(
J11 J12
J21 J22
)
·
(
u1
v1
)
(6)
例えば遅軸がX軸方向に速軸がY軸方向に平行なQWPのジョーンズ行列は以下のように記述できる。
1√
2
exp(−ipi4) 0
0 exp
(
+i
pi
4
) (7)
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この QWPに偏光方向が X軸から 45◦傾いた直線偏光 1√
2
(
1
1
)
を入射させると透過後の偏光状態は
円偏光になることが予想される。実際に計算をしてみると
1√
2
exp(−ipi4) 0
0 exp
(
+i
pi
4
) · 1√
2
(
1
1
)
=
1
2
(
1− i
1 + i
)
(8)
となる。ここで X成分 1 − iの位相は −pi
4
で Y成分 1 + iの位相は +pi
4
で両者の位相差は +pi
2
ある。
また振幅は等しいのでQWP透過後の偏光が円偏光になったことが分かる。QWPの遅軸がX軸から
角度 θだけ傾いている一般的な場合では、QWPのジョーンズ行列Q(α)は回転行列R(α)を用いて
Q(α) = R(−α) ·
exp(−ipi4) 0
0 exp
(
+i
pi
4
) ·R(α) (9)
と書ける。ここで回転行列R(α)は以下の通りである。
R(α) =
(
cos(α) sin(α)
− sin(α) cos(α)
)
(10)
次は遅軸がX軸から角度 αだけ傾いており、遅軸と速軸の位相差がCの任意の複屈折板のジョーンズ
行列 Z(α)を示す。Z(α)は回転行列R(α)を用いて、以下のように記述できる。
Z(α) = R(−α) ·
exp
(
−iC
2
)
0
0 exp
(
+i
C
2
)
 ·R(α) (11)
次節ではジョーンズ行列を用いた計算により検出信号 Sを導出する。
2.4.2 電気光学信号の導出
1次の EO効果またはポッケルス効果とは、非線形光学結晶の両端に電極を貼り付け電圧を印加す
ると、その電界によって屈折率が等方的であった結晶が異方性を示す、つまり複屈折を示す結晶にな
る、という現象である。本節では、ポッケルス効果による複屈折描像を用いて EO信号を導出する。
ジョーンズベクトル及びジョーンズ行列は式 (4)で定義したように本来、単色光の偏光状態を記述す
るものである一方、プローブ光パルスは様々な周波数成分を持つパルス光である。ここでは、プロー
ブ光パルスの各周波数成分の偏光状態は周波数に依らず一定であると考え、中心角周波数 ω0の偏光状
態の変化を定式化し、EO信号を導出する。
電場が印加されている時、EO結晶は複屈折板となる為、この時の EO結晶のジョーンズ行列は式
(11)を用いて表現することができる。したがってEO結晶、QWPを透過した後のプローブ光のジョー
ンズベクトルは前節の結果を用いて以下のように記述できる。(
EX
EY
)
= Q
(pi
4
)
· Z(α) ·
(
1
0
)
(12)
と書ける。ここで角度 αは式 (11)で定義したように基準軸 (X軸)と複屈折板の遅軸のなす角度であ
る。更にプローブ光はWPを透過して
(
EX
0
)
と
(
0
EY
)
の 2つの光に空間的に分解される。バランス
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検出器で検出される信号 Sは S ∝ |EY |2 − |EX |2であるので、式 (12)を用いて、バランス検出信号 S
を計算すると、最終結果は以下のように記述できる。
S ∝ |EY |2 − |EX |2 ∝ sin(C) sin(2α) (13)
ここで式 (11)に現れるパラメーターCを具体的に表すことにする。CはEO結晶の複屈折に起因して
付与される位相差である。よって C は以下のように、遅軸と速軸の屈折率の差∆n、EO結晶の厚さ
l、プローブ光パルスの中心周波数 ω0、光速 cを用いて記述する事できる。
C = ω0
∆nl
c
(14)
一般にC ≪ 1が成立するので sinC ≈ Cとおける。電場ベクトルの向きを求めるには始めに基準とな
る軸を定義する必要があり、本論文では図 2.6に示すように直線偏光のプローブ光の偏光方向である
X軸 (Xˆ)を基準軸と定める。テラヘルツ電場ベクトルと基準軸のなす角度を γとし、式 (13)中に含ま
れる角度 αとテラヘルツ電場ベクトルとプローブ光のなす角度 γの関係を求める必要がある。本研究
では (110)面が切り出された zinc-blende型の EO結晶を主に使用するので、ここではその結晶を使用
した時の結果のみを示す [18, 37]。
cos(2α− 2ϕ) = − sin(ϕ− γ)√
1 + 3 cos2(ϕ− γ) (15)
sin(2α− 2ϕ) = 2 cos(ϕ− γ)√
1 + 3 cos2(ϕ− γ) (16)
∆n ∝ ETHz
√
1 + 3 cos2(ϕ− γ) (17)
式 (15)、(16)の左辺には角度 αが含まれており、右辺には角度 γが含まれており、2つの角度の関係
を表す式となっている。また式 (16)は屈折率の差∆nとテラヘルツ電場の大きさETHzに比例関係が
ある事を示す式である。なお、他の結晶面を使用した時の記述は文献 [38]などに詳しい。これより式
(15)∼(17)を用いて式 (13)を変形すればバランス検出信号 Sを以下に示すようにETHzと γで記述す
ることができる。
S ∝ C sin(2α) ∝ ETHz
(
cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ)) (18)
式 (18)はEO結晶を回転させるとテラヘルツ電場ベクトルを測定できる事を示している。EO結晶を回転
させて、角度ϕを0◦に設定するとS ∝ ETHz cos(γ)となり、角度ϕを90◦に設定するとS ∝ ETHz sin(γ)
となり、テラヘルツ電場ベクトルのX, Y成分を測定することができる。
2.4.3 回転電気光学結晶法
実際の測定ではEO結晶の結晶軸の向きもプローブ光の偏光方向も目視することができない為、角度
ϕを正確に 0◦(90◦)に設定することは難しい。そこで安松と渡邉らは正確な角度調整を行うことなくテラ
ヘルツ電場の振幅と偏光方向を同時に測定できる回転電気光学結晶法を開発した [18]。本手法ではEO
結晶を機械式の中空モーターに貼り付け回転させる。すると式 (18)中の角度 ϕは ϕ(T ) = ωEOT +ϕ0
となる。ここで ωEOはモーターの回転角周波数、ϕ0は時刻 T = 0での ϕを表す。この時、バランス
検出信号 Sは以下のように T の関数になる。
S(T ) ∝ ETHz
(
cos(ωEOT + ϕ0 + γ) + 3 cos(3ωEOT + 3ϕ0 − γ)
)
(19)
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図 2.6: EO結晶の結晶軸 [1¯10]e(黄色)、テラヘルツ電場ベクトル (緑色)、プローブ光の電場ベクトル
(赤色)、実験座標系の関係。角度 ϕ、γの定義を示す。EO結晶を回転させると角度 ϕだけが変化し、
式 (18)で表現したバランス検出信号を変調することができる。
次に S(T )からテラヘルツ電場の振幅 (ETHz)、EO結晶の初期角度 (ϕ0)とテラヘルツ波の偏光方向 (γ)
を得る手順を説明する。まず以下の ξi(i = 1− 4)を求める。
ξ1 ∝ ωEO
pi
∫ 2pi
ωEO
0
S(T ) cos(ωEOT )dT
ξ2 ∝ ωEO
pi
∫ 2pi
ωEO
0
S(T ) sin(ωEOT )dT
ξ3 ∝ ωEO
pi
∫ 2pi
ωEO
0
S(T ) cos(3ωEOT )dT
ξ4 ∝ ωEO
pi
∫ 2pi
ωEO
0
S(T ) sin(3ωEOT )dT (20)
計算を進めると ξiは以下のようになる。
ξ1 ∝ ETHz cos(γ + ϕ0)
ξ2 ∝ −ETHz sin(γ + ϕ0)
ξ3 ∝ ETHz cos(γ − 3ϕ0)
ξ4 ∝ ETHz sin(γ − 3ϕ0) (21)
式 (21)の連立方程式を解くと ETHz、γ、ϕ0の 3つを求めることができる。このように回転電気光学
結晶法では EO結晶の結晶軸の向きとプローブ光の偏光方向のなす角度 (ϕ)を正確に調整することな
く簡便にテラヘルツ電場の振幅と偏光方向を同時に求めることができる。
2.4.4 偏光状態を表すパラメーター
前節まではジョーンズ行列を用いて偏光状態を記述した。ジョーンズ行列は偏光状態を数式で記述
する為、測定系を設計する上では非常に役に立つ。しかし偏光応答が未知のサンプルを解析する上で
は使いづらい。そこで本論文の偏光実験 (第 3∼5章)では実験結果の解釈に楕円率角と旋光角、ストー
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図 2.7: 楕円偏光電場の軌跡を表す 2つの偏光パラメーター。楕円率角 θは長軸方向の電場振幅 (A)と
短軸方向の電場振幅 (B)の比を表す為に使用する補助角度であり、tan θ ≡ B/Aを満たす。旋光角Ψ
は基準軸 (Xˆ)と楕円偏光長軸のなす角度を表す。これらの 2つの偏光パラメーターを用いることで、
偏光状態を一意に表現することができる。
クスパラメーターというパラメーターを使用した。本節ではそれらのパラメーターについて説明を行
う。なお、偏光状態を数式で記述する方法は多数あるが、ここでは、代表的な記述の一部のみを取り
扱う。より詳細な記述に関しては文献 [39–42]などを確認して頂きたい。
楕円偏光電場の軌跡を図 2.7に示す。楕円偏光の軌跡は 2つのパラメーター：長軸方向の電場振幅
(A)と短軸方向の電場 (B)の比、基準軸 (Xˆ)と長軸のなす角度 (Ψ)を用いて一意に表現することがで
きる。楕円率角 θを tan θ ≡ B/Aと定義し、旋光角を角度 Ψと定義する。楕円率角 θと旋光角 Ψを
用いれば楕円偏光の軌跡を一意に表現することができる。定義から分かるように楕円率角 θが 0の時
は直線偏光に、楕円率角 θが±pi/4の時は円偏光になる。楕円偏光の場合は 0 < |θ| < pi/4である。楕
円率角 θの符号によって楕円偏光の回転の向き (右回りか左回りか)が決まる。
次に楕円率角 θと旋光角Ψとジョーンズベクトルの関係を示す。まず式 (5)のジョーンズベクトル
から以下のパラメーター χを求める。
χ ≡ E1Y exp(iφY )
E1X exp(iφX)
=
E1Y
E1X
exp(iδ) (22)
ここで δ ≡ φY − φX である。パラメーター χを用いて楕円率角 θと旋光角Ψは以下のように記述で
きる [43]。
sin(2θ) =
2 Im[χ]
1 + |χ|2
tan(2Ψ) =
2Re[χ]
1− |χ|2 (23)
ここで楕円率角 θの符号について、少々説明を加えておく。教科書 [43]では、楕円率角 θを記述する
式にマイナスの符号が付いている。しかし、その後、出版された日本語に翻訳された版では、マイナ
スの符号は誤りであり修正した、という記述がある。そこで、本論文ではマイナスの符号を取り除い
た方の式を使用する。ただし、これは定義上の問題であり、本質的にはどちらでも問題ない。
それでは、次にストークスパラメーター (s1, s2, s3)の説明を行う。楕円率角 θと旋光角Ψを用いて
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図 2.8: ストークスパラメーター (s1, s2, s3)を s1, s2, s3を軸とした半径 1の球面上にプロットした
図。この球をポアンカレ球という。
ストークスパラメーターは以下のように記述される [44]。
s1 = cos(2θ) cos(2Ψ) (24)
s2 = cos(2θ) sin(2Ψ) (25)
s3 = sin(2θ) (26)
ストークスパラメーターの特徴は s21 + s22 + s23 = 1を満たす為、全ての偏光状態を s1, s2, s3を軸とし
た半径 1の球面上にプロットすることができる点である。この球のことをポアンカレ球という。図 2.8
にポアンカレ球を示す。直線偏光は s21 + s22 = 1, s3 = 0を満たす為、ポアンカレ球上では赤道上に表
示される。また円偏光は s3 = ±1を満たす為、ポアンカレ球上では北極、または南極上に表示される。
楕円偏光は赤道、北極、南極以外の点にプロットされる。式 (24)∼(26)より楕円率角 θ、旋光角Ψの
偏光状態はポアンカレ球上で北緯 (南緯)2|θ|、経度 2Ψの点にプロットできる。
またポアンカレ球は任意の複屈折板を透過する前後の偏光状態を図示することができる [41]。例と
して式 (11)で示したジョーンズ行列Z(α)で示される複屈折板を透過する前後の偏光状態を説明する。
図 2.9では、複屈折板として『遅軸が X軸から −45◦ 傾いた QWP』を考える。つまり α = −pi/4、
C = pi/2の場合である。
複屈折板透過前をX方向に偏波した直線偏光とする。この偏光状態は図 2.9に示したポアンカレ球
上の P1にプロットされる。QWP透過後、偏光状態は円偏光となり、透過後の偏光状態は点 P3(0, 0,
1)にプロットされる。QWP透過による偏光状態の変化は、点 P1から点 P3への移動に対応する。こ
の移動は、点 P1から角度 2αだけ赤道上を回転した点 P2を中心に、角度 2Cだけ回転した事と表現で
きる。このように複屈折板による偏光状態の変化はポアンカレ球上での回転によって考えることがで
き、回転中心となる点は角度 αによって決まり、回転角は複屈折の位相差Cによって決まる。以上は
簡単なQWPの場合について説明したが、ポアンカレ球は偏光応答が未知のサンプルを調べる上でも
役に立つ。第 3章の実験検証ではポアンカレ球を用いて測定結果を解釈する。
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図 2.9: ポアンカレ球上では点 P1にいる直線偏光が QWPを透過してポアンカレ球上では点 P3にい
る円偏光になったことを示す図。点 P1から点 P3への移動は直線 P2O回りの回転によって表現するこ
とができる。点 P2の位置は複屈折板 (QWP)の遅軸の向き (角度 α)によって決まり、直線 P2O回り
の回転角度は遅軸と速軸の位相差 C によって決まる。
2.5 先行研究に於ける波形歪み効果の取り扱い方
式 (18)に示したようなバランス検出信号 S を、そのまま使用できるのは EO結晶内部で位相不整
合や吸収が全くないような理想的な場合のみであり、これは実際の測定条件とは大きく乖離している。
その為、位相不整合下で測定されたテラヘルツ電場ベクトル波形を解釈できるような理論が必要にな
る。本節では位相不整合下で測定波形を解釈できるような理論を構築した先行研究について説明する。
第 1章で触れた通り、位相不整合下で測定された電場波形を解釈する描像として、ポッケルス効果に
基づく複屈折描像とテラヘルツ電場と近赤外のプローブ光の間の和周波・差周波発生に基づく周波数
混合描像の 2つの描像がある。本節の前半では前者の描像について、後半では後者の描像について説
明する。
2.5.1 複屈折描像に基づく解釈
本小節ではポッケルス効果に基づく複屈折描像を用いて、位相不整合下で測定された電場波形を解
釈できる理論の先行研究について説明する。2.1節で示した通り、複屈折描像よりも周波数混合描像
の方がより正確に測定波形を解釈できる理論である。しかし、複屈折描像の方が単純で分かりやすく、
特定の測定条件ではどちらの描像を用いても解釈結果が同じになる為、現在でも複屈折描像はよく用
いられている。そこで本小節でも、複屈折描像に基づく解釈の先行研究について説明する。
複屈折描像を用いて、位相不整合下の測定波形を解釈するには EO結晶のジョーンズ行列 Z(α)(式
(11))を位相不整合下の場合に拡張する必要がある。大前提として先行研究らでは図 1.3(a)のような
直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を測定することを念頭に置いている。楕円偏光を測定する場
合はWG偏光子を用いて直線偏光に切り出してから測定する。直線偏光ではテラヘルツ電場ベクトル
の向き (角度 γ)は位置 Zに依らず常に一定であり、遅軸・速軸の向き (角度 α)は一定になる。よって
位相不整合下では EO結晶に生じた複屈折の位相差Cがどのように記述できるかが重要になる。ここ
で式 (14)に示した位相差 C は、位相不整合がある場合、以下のように拡張することができる。
C =
ω0
c
∫ l
0
∆n(Z)dZ ∝
∫ l
0
ETHz(Z)dZ (27)
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完全に位相整合が成立する場合の式である式 (14)と比べて、式 (27)では、位相不整合の効果によって
プローブ光と時間的に重なるETHzが伝搬方向に沿って変化し、その結果、∆nが伝搬方向に沿って変
化していることを表している。式 (27)の第 2式への変換では、式 (17)より∆nがテラヘルツ電場ベク
トルの大きさ ETHzに比例する点を用いた。テラヘルツ波が直線偏光の場合、角度 α、角度 γが常に
一定の為、式 (18)よりバランス検出信号 Sは S ∝ C であり、結果として以下のようになる。
S ∝ C ∝
∫ l
0
ETHz(Z)dZ (28)
式 (28)より、プローブ光と時間的に重なるテラヘルツ電場の大きさがどのように変化するか、を定式
化することができればバランス検出信号 Sを定式化することができ、テラヘルツ電場の検出効率の周
波数依存性などを考察することができるようになる。それでは、個々の先行研究について紹介する。
以降ではテラヘルツ波の角周波数を Ω、EO結晶内のテラヘルツ波の屈折率を n(Ω)、EO結晶内のプ
ローブ光パルスの群屈折率を ngと定義する。本章で紹介する先行研究では全てテラヘルツ波とプロー
ブ光は平行に EO結晶内を+Z方向へと伝搬すると仮定している。また角周波数として小文字の ωを
使用した場合、その波は近赤外領域の光であるとする。
コヒーレンス長の定義
1996年、Nahataらは EO検出法に使用する EO結晶のコヒーレンス長 lcを定義した [27]。コヒー
レンス長とは元々、和周波・差周波発生に於いて角周波数 ω1, ω2の入射光から角周波数 ω3(=ω2±ω1)
の光を作る際に発生効率が最大になる非線形光学結晶の厚さ lc として定義される。角周波数 ω1, ω2,
ω3の波数をそれぞれ kR1 (ω1)、kR2 (ω2)、kR3 (ω3)と定義し、∆k = k(ω3)− k(ω2)∓ k(ω1)とおく。この
時、和周波・差周波発生のコヒーレンス長 lcは lc ≡ pi/∆kと定義できる。EO検出に於いてもテラヘ
ルツ電場の検出効率が最大になる EO結晶の厚さを lcと定義しており、以下のように定義される。
lc ≡ pic
Ω|ng − n(Ω)| (29)
検出効率の周波数依存性
テラヘルツ波の屈折率 n(Ω)は角周波数 Ωに依存する為、テラヘルツ波の検出効率も角周波数 Ωに
依存する。そこで 1997年、Wuと Zhangは位相不整合によるテラヘルツ波の検出効率の周波数依存
性を考察した [28]。まずプローブ光パルスはデルタ関数のように非常にパルス幅の短いパルスであり、
テラヘルツ波は角周波数Ωの単色波と仮定する。プローブ光と単色波のテラヘルツ波は EO結晶内を
それぞれ c/ng、c/n(Ω)の速さで厚さ lの EO結晶内を伝搬する。この時、EO結晶の表面 (Z = 0)で
プローブ光と重なるテラヘルツ電場の位相を φ(Ω)とし、EO結晶の裏面 (Z = l)でプローブ光と重な
るテラヘルツ電場の位相を Ωδ(t) + φ(Ω)とする。すると δ(t)は以下のように記述することができる。
Ωδ(t) ≡ Ω ·
(
ng − n(Ω)
)
d
c
(30)
EO信号は時間 δ(t)の間のテラヘルツ電場の大きさの平均で記述できると考え、以下のように EO信
号 Sを記述した。
S ∝ 1
δ(t)
∫ δ(t)
0
exp(iΩt+ iφ(Ω))dt ∝ exp(iΩδ(t))− 1
iΩδ(t)
(31)
実際の検出効率は式 (31)の絶対値である sinc
(
(ng − n(Ω))d/2c
(ng − n(Ω))/2c
)
にフレネル反射によるテラヘルツ
波の損失 t(Ω) = 2/[(n(Ω) + 1]を掛けたものになる。
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プローブパルスのパルス幅
1998年に Bakkerらはプローブ光として用いる超短パルスレーザー光のパルス幅を考慮できるモデ
ルを提案し、有限のパルス幅を持つプローブ光パルスを使用した時の EO信号 Sは以下のような 2重
積分で表現できるのではないか、と主張した [26]。
S(τ) ∝
∫ +∞
+∞
dt
∫ l
0
dZ Iopt(Z, t− τ) · E(Z, t) (32)
ここで τ は遅延ステージによる遅延時間、Iopt(Z, t− τ)は以下のように定義されるガウシアン型のプ
ローブ光パルスである。
Iopt(Z, t− τ) = I0 exp
[
−
(
t− τ − Z/vg
τp
)2]
(33)
vgはプローブ光パルスの群速度、I0は強度を表す。時間 τ は遅延ステージによってできる遅延時間を
表す。先ほどのWuと Zhangの研究 [28]はプローブ光のパルス形をデルタ関数、テラヘルツ電場を
単色波と近似していたので式 (32)に Iopt ∝ δ(t− τ − Z/vg)、E(Z, t) ∝ exp(iΩt− ik(Ω)Z)を代入す
れば先ほどの式 (31)を得ることができる。このようにBakkerらが示した EO信号 (式 (32))は先行研
究 [28]とよく整合性が取れており、位相不整合を考える上で直観的で分かりやすい。しかし式 (32)を
どのように導出したのか、どのような場合に式 (32)が適応できるのか、など不明瞭な点が残っていた。
1998年以降の研究
1999年に Leitenstorferらは非線形光学効果の効率を表す電気光学定数 r41の周波数依存性を考慮し
た [45]。今まで紹介した先行研究では電気光学定数 r41を定数と考えており、テラヘルツ電場の検出効
率の周波数依存性を記述する上で r41を無視していた。彼らはその周波数依存性をモデル化し、より
正確な検出効率を見積もり、実験結果と比較した。更に 2004年に Faureらは光整流法で発生するテラ
ヘルツ電場のスペクトルを詳細に定式化した [30]。この時、プローブ光のパルス幅 τpの効果により、
発生するテラヘルツ電場のスペクトルには exp(−Ω2τp2
4
)の補正がつくことを示した。その為、そのテ
ラヘルツ電場を検出すれば、Sにも上述のパルス幅の効果がつくことを示した。またテラヘルツ波は
一般に放物面鏡などによって EO結晶上に集光されるので、Faureらは集光による影響も見積もって
いる。
2.5.2 周波数混合描像に基づく解釈
これまでに説明した複屈折描像を用いた先行研究では、ポッケルス効果によって生じた複屈折を、い
かに現実に近い状況で記述するか、という事を目指していた。一方、1999年にGallotとGrischkowsky
は EO結晶内部で起こる非線形光学効果を EO効果 (ポッケルス効果)で記述するのではなく、プロー
ブ光とテラヘルツ波の間で和周波・差周波電場が発生すると考え、バランス検出信号を和周波・差周
波電場を用いて記述した [29]。彼らの定義に従い、テラヘルツ電場をE1、プローブ光の電場をE2と
する。また EO結晶内部で発生するE1とE2の和周波発生電場をE3、差周波発生電場をE4とする。
この時、EO結晶透過後の近赤外光の ω成分E(ω)は以下のように記述できる。
E(ω) = E2(ω) +E3(ω) +E4(ω) (34)
一般に E3(ω)、E4(ω)の電場ベクトルの向きと位相は E2(ω)とは異なる。つまり E(ω)は一般に楕円
偏光となる。次に図 2.4で示したバランス検出を行うことを考え、バランス検出信号 Sを定式化する。
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この時、プローブ電場振幅の 2乗 |E2(ω)|2の項はバランス検出法では検出されない。また和周波・差
周波発生電場の発生効率は非常に低く、電場強度が小さい (|E3(ω)|+ |E4(ω)| ≪ |E2(ω)|)。その為、バ
ランス検出信号は以下のように干渉項 (クロスターム)だけが検出されると考えることができる。
S ∝ E2(ω)
(
E3(ω) +E4(ω)
)
(35)
ここで、角周波数Ωのテラヘルツ電場の振幅をA(Ω)とすると、E3(ω)とE4(ω)はA(Ω)に比例する。
GallotとGrischkowskyはバランス検出信号 S(τ)は以下のように変形できることを示した。
S(τ) ∝ Re
∫ ∞
−∞
f(Ω)A(Ω) exp(−iΩτ)dΩ (36)
ここで f(Ω)は和周波・差周波発生の発生効率の周波数依存性を表わす。このモデルでは S(τ)は各Ω
成分の和で表現されているので、測定された S(τ)をフーリエ変換し、周波数分解することができる。
その為、テラヘルツ分光の測定結果を解釈することができる。例えば、周波数応答 h(Ω)を持つ試料を
テラヘルツ波の光路に設置しない時、設置した時の S をそれぞれ SRef、SSampleとすると、それらは
以下のように記述できる。
SRef(Ω) ∝ f(Ω)A(Ω) (37)
SSample(Ω) ∝ h(Ω)f(Ω)A(Ω) (38)
式 (37)、(38)から分かるように SRef(Ω)と SSample(Ω)の割り算から、試料の周波数応答 (透過スペク
トル)h(Ω)を測定できることが分かる。
GallotとGrischkowsky以前の複屈折描像に基づく先行研究では、テラヘルツ電場振幅ETHzが作る
複屈折をモデル化していた。つまり時間領域でEO(バランス検出)信号 Sを定式化していた。EO結晶
に入射されるテラヘルツ電場波形と実際に測定から得られるテラヘルツ電場波形の形が近い場合、測
定された波形をフーリエ変換すればスペクトル情報を得ることができると考えていいだろう。しかし、
位相不整合や吸収などが無視できないほど大きく、EO結晶に入射するテラヘルツ電場波形と実際に
測定から得られるテラヘルツ電場波形の形が大きく異なる場合、測定波形を単純にフーリエ変換する
ことで、スペクトル情報やサンプルの透過スペクトル h(Ω)を本当に測定できるのか、自明ではなかっ
た。GallotとGrischkowskyは周波数混合モデルに基づく理論構築の結果、EO検出を利用した分光測
定を行う上では、位相不整合や吸収の有無は問題にならないことを初めて明確に示した。
更にGallotとGrischkowskyは周波数混合描像から得た S(τ)を Bakkerらが導入した二重積分の形
に変形できることを示した。プローブ光の周波数領域の帯域∆ωがプローブ光の中心周波数 ω0に比べ
て十分に小さい時、S(τ)は以下のように記述できる。
S(τ) ∝
∫ l
0
dZ
∫ ∞
−∞
Iopt(Z, t− τ)PEO(Z, t)dt (39)
ここで PEO(Z, t)は以下のように定義されるパルスである。
PEO(Z, t) ∝
∫ ∞
−∞
χ
(2)
eff (ω0; Ω, ω0 − Ω)×A(Ω) exp (ik1(Ω)Z − iΩt+ iφ1(Ω)) dΩ (40)
式 (39)は Bakkerらが示した 2重積分の式に相当し、2つの描像が等価になることを示した。
しかし、2006年に Jamisonらが指摘 [31]している通りGallotとGrischkowskyの理論構築 [29]に
は多くの誤りがある。例えば、Ωの周波数範囲を−∞から+∞に設定しているのにも関らず、角周波
数 Ωのテラヘルツ電場と角周波数 ω2のプローブ光電場の間で和周波発生 (ω3 = ω2 + Ω)と差周波発
生 (ω4 = ω2 −Ω)を別々に記述していることが挙げられる。ω3 = ω2 +Ωの関係に於いて ω2 > 0かつ
Ω < 0の時、これは差周波発生に相当する。同様に ω4 = ω2 − Ωの関係に於いて ω2 > 0かつ Ω < 0
の時、これは和周波発生に相当する。このように和周波・差周波発生電場を 2重に足し合わせており、
誤りである。その後に出版された文献 [46]ではGallotとGrischkowskyの結果を引用するのに留めて
いるものが多く、この誤りをどう考慮しているのかについては、明らかではない。
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図 2.10: (a)EO結晶内部で起こる和周波・差周波発生によって変化したプローブ光スペクトル形状の
イメージ図。図中では和周波発生 (sum frequency generation: SFG)のみを図示している。薄い赤い
色の網掛け部分はプローブ光と和周波数発生 (SFG)で共通のスペクトル部分を示しており、この網掛
け部分がバランス検出信号 S に相当する [29]。(b)ハイパスフィルタを用いて (a)のスペクトルを切
り出した状態。網掛け部分のみバランス検出信号 Sに寄与する為、このようなフィルタリング操作を
行っても測定される波形は不変である [47]。
2.6 周波数混合描像による測定結果解釈の必要性
前節ではEO検出によって測定される電場波形の解釈として、複屈折描像 (2.5.1節参照)と周波数混
合描像 (2.5.2節参照)の 2つの解釈方法があることを述べた。また本論文では繰り返し周波数混合描
像の方がより正確に測定波形を解釈できると述べてきた。本節では、より正確に測定波形を解釈でき
る根拠として、周波数混合描像を用いないと解釈できない電場波形の測定結果や測定手法の具体例に
ついて説明する。
周波数混合描像ではプローブ光はEO結晶内で周波数と偏光の両方に関して変調を受けると考える。
一方、既存のポッケルス効果による複屈折描像ではプローブ光は EO結晶内で偏光のみ変調を受け、
周波数は不変であると考える。測定される電場の周波数がプローブ光の周波数に比べて非常に小さい
時 (前節の数式で言うとΩ≪ ωの時)、周波数混合描像における周波数変調は非常に小さいので無視す
ることができる。よって 2つの描像の内、どちらを用いて記述しても解釈結果は等価となる。問題と
なるのは測定される電場の周波数がプローブ光の周波数に近づいた時 (Ω ≈ ωの時)である。この時、
EO結晶透過後、和周波・差周波発生によって、プローブ光のスペクトルは変化するということが実験
的に分かっている [10,47]。図 2.10(a)に和周波・差周波発生によって変化したプローブ光スペクトル
の概念図を示す。
次に文献 [10, 47]で用いられている測定手法を周波数混合描像によって説明する。前節の議論によ
ればバランス検出信号 S はクロスターム E2(ω)
(
E3(ω) + E4(ω)
)
に比例する (式 (35)参照)。ここで
は差周波数発生は考慮せずE4は以後、除外する。図 2.10(a)では薄い赤い色の網掛け部分がバランス
検出信号に相当する。プローブ光と和周波数発生 (SFG)の周波数の共通部分 (網掛け部分)以外はバラ
ンス検出信号に寄与しないので、例えば EO結晶の後ろにハイパスフィルタを設置して図 2.10(b)の
ように高周波数成分だけを抜き出しても Sは不変である。実験的には、このように余計なスペクトル
成分を除去することでフォトディテクタの飽和を避け、フォトディテクタに入射させる事ができる電
場強度を大きくすることができ、測定精度を大幅に上昇させることができる。実際に文献 [47]では、
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ハイパスフィルタを設置することで S/N比を数倍向上させている。なお、ローパスフィルタを用いる
と測定対象となるテラヘルツ電場波形のスペクトル成分がフォトディテクタに混じる可能性がある為
(Ω ≈ ωの為)、ローパスフィルタよりもハイパスフィルタを用いた方が良い。
一方で上記の測定手法、及びその結果の S/N比向上は複屈折描像では説明できない。複屈折描像で
は、プローブ光は偏光状態のみ変調を受けるので、EO結晶透過前後でスペクトルの変化は見られな
いはずである。全ての ω成分が、等しく偏光状態の変調を受け、等しくバランス検出信号 Sに寄与す
ると考える。その為、全ての周波数成分の代表として中心角周波数 ω0 の偏光状態の変化をジョーン
ズベクトル・ジョーンズ行列を用いて定式化し、EO(バランス検出)信号を導出していた (式 (4)∼(18)
参照)。
しかし、上記のように測定される電場の周波数がプローブ光の周波数に近づいた時、周波数 (スペ
クトル)変調を無視する複屈折描像による考え方は誤りであり、測定方法・結果は周波数混合描像に基
づいて考えなければいけない。このように複屈折描像よりも周波数混合描像による解釈の方が現実の
測定結果をより正確に説明していると言う事ができる。
2.7 位相不整合下で測定された楕円偏光の解釈の必要性
第 2.5節で示したように EO検出法に於ける位相不整合の効果を論じた論文は多数あるが、全ての
先行研究は直線偏光の電場ベクトル波形の検出を取り扱った研究である。楕円偏光の電場ベクトル波
形を測定する場合、WG偏光子を使用して直交する 2つの直線偏光の電場成分を 2回に分けて、例え
ば EX と EY を測定すれば、直線偏光と同じ取り扱いができる。従って楕円偏光の位相不整合は考え
る必要がないと思われていた。
しかし、近年では測定可能な電場ベクトル波形の周波数帯域がWG偏光子の周波数帯域を大きく超
えてテラヘルツ周波数から近赤外領域へと広がっている [8, 9]。またWG偏光子を使用して楕円偏光
の電場ベクトル波形を測定する場合、測定速度が偏光子の回転速度に、測定精度が偏光子の消光比で
制限されてしまう。そこでWG偏光子によって測定対象の電場ベクトルを変調するのでなく電気光学
変調器 [20]や光弾性変調器 [19]を使用してプローブ光の偏光状態を変調して高速、高精度に楕円偏光
の電場ベクトル波形を測定する手法が開発されている。これらの手法 [19, 20]では楕円偏光の電場ベ
クトル波形が楕円偏光のまま EO結晶に照射する。よって広帯域の周波数成分が含まれる楕円偏光の
電場ベクトル波形を高速、高精度に測定したい場合は、楕円偏光の電場ベクトル波形が直接 EO結晶
に入射される場合を、つまり楕円偏光の位相不整合を考える必要がある。
テラヘルツ電場ベクトル波形が直線偏光と楕円偏光の場合の大きな違いは、プローブ光と時間的に
重なる電場ベクトルの大きさだけでなく、向きも変わってしまうことである (図 1.7参照)。EO結晶に
生じる複屈折の遅軸・速軸の向きは電場ベクトルの向きに依存する。よって位相不整合下で楕円偏光
の電場ベクトル波形を測定しようとすると、EO結晶内部で複屈折の軸の向きと位相差の両方が伝搬
方向に沿って同時に連続的に変化していくことになる。このように複屈折の軸の向きと位相差が伝搬
方向に沿って連続的に変化するような複屈折の効果をジョーンズ行列を用いて表現することはできな
い。したがって、ポッケルス効果に基づく複屈折描像に変わって、位相不整合下で測定された楕円偏
光テラヘルツ電場ベクトル波形を解釈することができるモデルが必要となる。
また位相不整合を考察する際、屈折率などの物性パラメーターが周波数に依存する為、周波数分解
して考察をする必要がある。直線偏光の場合、複屈折の軸の向きは常に一定である。よって電場の大
きさに比例する複屈折の位相差を周波数分解することができた。一方、楕円偏光の場合、プローブ光
と時間的に重なる電場ベクトルの向き γ(Z, t)が位置Zと時間 tの関数になる。すると複屈折の遅軸の
向き (角度 α(Z, t))も位置 Z と時間 tの関数になる。この時、バランス検出信号は位置 Z と時間 tに
てパルス電場がどちらを向いているかで表現され、周波数分解することができない。
このように位相不整合下での楕円偏光の電場ベクトル波形測定を EO効果による複屈折モデルで考
察するには限界がある。そこで 3, 4, 5章ではGallotとGrischkowskyが示した周波数混合描像を楕円
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偏光の場合に拡張し、位相不整合下での楕円偏光の測定結果を解釈できるようにすることを目指す。
2.8 本章のまとめ
本章ではテラヘルツ波の電場波形の測定方法、テラヘルツ時間領域分光法 (Terahertz time-domain
spectroscopy: THz-TDS)について説明した。またTHz-TDSによって測定された電場ベクトル波形の
偏光状態を記述・解釈するのに有用である楕円率角、旋光角やストークスパラメーター、そしてポア
ンカレ球についても説明を行った。
本章の後半では EO結晶内部でのテラヘルツ波と近赤外のプローブ光パルスの位相不整合について
論じた先行研究を紹介した。電場ベクトル波形の解釈を行う為には位相不整合の理解が必須である。
したがって多くの研究者らが位相不整合下で測定された直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を理
解する為の研究を行ってきた。しかし、楕円偏光の電場ベクトル波形を直接測定する時の位相不整合
については誰も論じてこなかった。そこで次の章からは位相不整合下での楕円偏光の測定結果を解釈
する為の理論構築とその実験検証を行う。
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第3章 電気光学結晶の対称性を用いたテラヘルツ偏
光分光測定の定式化
3.1 本章の構成 (偏光分光の検証の必要性)
本章では位相不整合下で楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を EO検出で検出した際の理論構
築を行い、その実験検証を行う。具体的には 31ページで示したGallotとGrischkowskyが示した周波
数混合描像を楕円偏光の場合に拡張する。第 1章で説明した通り、使用する EO結晶を変えると測定
される電場ベクトル波形は変わってしまう (図 1.6参照)。これは EO結晶を使用した電場ベクトル波
形計測の問題点である。
本章では、こうした位相不整合下で正確に偏光分光測定が可能か検証する。まず、周波数混合描像
を基づいて、位相不整合下での偏光分光測定の定式化を行う。定式化の結果、測定された電場ベクト
ル波形を単純に周波数分解すると、使用する EO結晶に依らず偏光パラメーターを正確に測定できる
ということが分かった。本章の後半では、定式化の結論の実験検証を行う。3種類の異なる EO結晶
を用意して、それぞれの EO結晶を使用して、電場ベクトル波形を測定する。そして本当に使用する
EO結晶に依らず偏光パラメーターを正確に測定できるのか、検証する。検証の結果、定式化の結論
通り、異なる EO結晶を用いても同様の偏光パラメーターを正確に測定できることを示す。なお本章
の内容は以下の論文に纏めてある。
K. Oguchi et al., J. Opt. Soc. Am. B 12, pp 3170-3180 (2014).
3.2 基礎方程式の導入
本節では非線形光学結晶内部で発生する和周波・差周波発生電場E3(Z, t)、そして E3(Z, t)が作る
バランス検出信号 S(τ)を導出するのに必要な基礎方程式の導入を行う。和周波・差周波発生電場の記
述には非線形分極を含むMaxwell方程式を使用する。本節で説明する内容は 1960年代の非線形光学
効果に関する論文 [48–50]とほぼ同じである。しかし、これらの基礎方程式は本節以降の本論文の全
ての内容の背景となるので説明する。まずMaxwell方程式を示す。
∇ ·D = ρ (41)
∇ ·B = 0 (42)
∇×E = −µ0∂H
∂t
(43)
∇×H = µ0∂D
∂t
+ J (44)
ここでDは電束密度、ρは電荷、Bは磁束密度、µ0は透磁率、Hは磁場、J は電流密度である。本節
では EO結晶内部の伝搬を考えるので、ρ = 0、J = 0であるとする。また、非線形光学効果により和
周波・差周波電場が発生する過程を定式化するのでD = εE + PNLとする。ここでPNLは非線形分
極である。式 (41)∼(44)を解くと以下の波動方程式を得る。
∇2E = εµ0∂
2E
∂t2
+ µ0
∂2PNL
∂t2
(45)
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図 3.1: 式 (45)で表現される和周波・差周波数発生過程を示した図。青矢印とは逆向きに和周波・差
周波数電場から非線形分極や角周波数 Ω、ω2の 2つの光が発生する過程は発生効率が非常に低い為、
無視する (詳細は『付録 A』参照)。
式 (45)は和周波・差周波数発生を記述する方程式として有名な方程式であり、Boyd [51]、Shen [52]
の非線形光学の教科書に出てくる式である。式 (45)は、図 3.1に示すような角周波数Ω、ω2の基本波
から角周波数 ω3の非線形分極が形成され、非線形分極から和周波・差周波電場が発生する過程を表現
している。理論的には、和周波・差周波数電場E3から非線形分極PNLや元々の基本波 (E1とE2)が
発生する過程も起こりうるが、一般的な EO検出の計測条件ではその過程の発生効率は無視できるほ
ど小さい為、無視する。なぜなら、非線形光学効果によって発生した角周波数 ω3の電場強度は非常に
小さく、更にそれを元にした非線形光学過程により発生した電場の強度はより一層、小さいからであ
る。また同様に 3次、4次の高次の非線形光学効果についても、E1とE2の電場強度が小さい為、無
視できる、そして、テラヘルツ電場や近赤外のプローブ光の第二高調波発生は位相整合が取れない為、
無視できる、と仮定する。無視した電場の強度が、実際にどれ位オーダーが異なるのか、という定量
的な見積もりは『付録 A』で行う。
それでは、式 (45)に戻る。ここでは、Eとして Z 方向に伝搬する平面波を考えるので∇2 = ∂
2
∂Z2
となる。また和周波・差周波数発生であることを明示する為に Eを E3とし、PNLをP3とする。す
ると式 (45)は以下のようになる。
∂2E3
∂Z2
= εµ0
∂2E3
∂t2
+ µ0
∂2P3
∂t2
(46)
本章では式 (46)を基礎方程式として使用し、和周波・差周波発生電場、そしてバランス検出信号 S(τ)
を導出する。
ここで微分演算子は線形な演算子なので E3は周波数ごとに分解することができる。同様に非線形
分極P3が作る電場成分も周波数ごとに分解できる。そこで以降ではテラヘルツ電場の角周波数 Ω成
分とプローブ光電場の角周波数 ω2成分から角周波数 ω3(ω3 = Ω+ω2)の非線形分極ができる過程のみ
を考える。この時、E3と非線形分極P3は時間によって exp(−iω3t)と振動する為、∂/∂t = −iω3と
とおけ、式 (46)は以下のように記述できる。
∂2E3
∂Z2
= −εµ0ω23E3 − µ0ω23P3 (47)
ここでE3、P3は角周波数ω3の関数であり、E3、P3は一般に位置Zに依存するので以降ではE3(Z, ω3)、
P3(Z, ω3)と表記する。
さてGallotとGrischkowskyによって行われた定式化 [29]を、偏光情報も含めたベクトル波形計測に
拡張する為、本論文では非線形分極P3(Z, ω3)の導出を以下に示すようなテンソル計算によって行う。
P3i(Z, ω3) = 2ε0dijk(ω3;ω2,Ω)E1j(Z,Ω)E2k(Z, ω2) (48)
ここで (i, j, k)は 3次元空間の方向を表す。dijk(ω3;ω2,Ω)は角周波数 Ωの電場 E1(Z,Ω)と角周波数
ω2の電場E2(Z, ω2)から角周波数 ω3の非線形分極P3(Z, ω3)が発生する時の非線形光学テンソルを表
す。式 (48)はアインシュタインの規約を用いているのでこれを行列で表現すると以下のようになる。
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図 3.2: 結晶座標系 (xˆ ‖ [100], yˆ ‖ [010], zˆ ‖ [001])と実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)の関係。直線偏光のプロー
ブ光の電場ベクトルの向きは Xˆ であり、伝搬方向は Zˆ である。(a), (b)共に (110)面を赤い四角形で
表現している。
P3x(Z, ω3)P3y(Z, ω3)
P3z(Z, ω3)
 = 2ε0
d111 d122 d133 d114 d125 d136d211 d222 d233 d214 d225 d236
d311 d322 d333 d314 d325 d336

×

E1x(Z,Ω)E2x(Z, ω2)
E1y(Z,Ω)E2y(Z, ω2)
E1z(Z,Ω)E2z(Z, ω2)
E1y(Z,Ω)E2z(Z, ω2) + E1z(Z,Ω)E2y(Z, ω2)
E1z(Z,Ω)E2x(Z, ω2) + E1x(Z,Ω)E2z(Z, ω2)
E1x(Z,Ω)E2y(Z, ω2) + E1y(Z,Ω)E2x(Z, ω2)

(49)
dijkは周波数の関数だが変数をつけると表現が煩雑になるので省略した。ここで x, y, zは非線形光学
結晶の結晶軸に沿った座標系である (xˆ ‖ [100], yˆ ‖ [010], zˆ ‖ [001])。結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で式 (49)を
解けば、18個ある非線形光学テンソルの内、過半数以上の成分が 0になり、また非 0の成分の多くが
同じ値になるので計算が楽になる。例えば本章で使用する点群 4¯3mの結晶では、d114 = d225 = d336
が成立し、それ以外のテンソル成分の値は 0になる。これを行列で表すと以下のようになる。0 0 0 d 0 00 0 0 0 d 0
0 0 0 0 0 d
 (50)
本論文では結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で非線形分極P3(Z, ω3)を計算し、実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)に戻し、和周
波・差周波発生電場、バランス検出信号 S(τ)を計算する。次節ではバランス検出信号 S(τ)を計算す
る前に必要な変数の定義を行う。
3.3 楕円偏光電場波形の定義
　楕円偏光テラヘルツ電場ベクトルを取り扱うに当たり、使用する変数の定義を示す。まず座標
系の定義を行う。図 3.2に座標系の定義を示す。まず非線形光学結晶の結晶軸に沿った座標系として
(xˆ ‖ [100], yˆ ‖ [010], zˆ ‖ [001])を使用する。前節で説明した通り、この座標系は非線形分極を計算する
時に使用する。本章では (110)面で切り出された EO結晶を使用する為、プローブ光やテラヘルツ波
の電場ベクトルは EO結晶の (110)面内に存在する。これらの電場ベクトルを表現する為に、実験座
標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)を使用する。直線偏光のプローブ光の電場ベクトルの向きを Xˆとし、伝搬方向を Zˆと
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[110]
u^//
^
Y//
^
X//
Ψ
v^//
φ
z^’//
図 3.3: 楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形E1(Z, t)の角周波数Ω成分の電場軌跡。Reprinted with
permission from ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))
する。Yˆ は Xˆ, Zˆに垂直である。この時、実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)と結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)の関係は角度 ϕ
によって決まり、その時の 2つの座標系の関係は以下のように記述できる。
Xˆ =
1√
2
xˆ cosϕ− 1√
2
yˆ cosϕ+ zˆ sinϕ
Yˆ =
1√
2
xˆ sinϕ− 1√
2
yˆ sinϕ− zˆ cosϕ
Zˆ =
1√
2
xˆ+
1√
2
yˆ (51)
楕円偏光テラヘルツ電場を表現する為には座標系 (uˆ(Ω), vˆ(Ω), wˆ)を使用する。図 3.3に示すように uˆ(Ω)
は楕円偏光の長軸の向きを、vˆ(Ω)は短軸の向きを表す。uˆ(Ω)と Xˆのなす角度をΨ(Ω)とすると、2つ
の座標系の関係は以下のようになる。
uˆ(Ω) = Xˆ · cosΨ(Ω) + Yˆ · sinΨ(Ω)
vˆ(Ω) = −Xˆ · sinΨ(Ω) + Yˆ · cosΨ(Ω)
wˆ = Zˆ (52)
ここで楕円偏光の形状はテラヘルツ波の周波数に依存する為 uˆ(Ω), vˆ(Ω)はΩの関数となっている。伝
搬方向 wˆは周波数に依存しない為、周波数の関数ではない。
楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形E1(Z, t)の定義を行う。E1(Z, t)の各周波数は一般に図 3.3の
ような楕円偏光の電場軌跡をしている。よってE1(Z, t)は以下のように角周波数Ω成分の単色光の足
し合わせで表現できる。
E1(Z, t) ≡
∫ +∞
0
(
A
′′
1(Ω) cos(k
R
1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · uˆ(Ω)
−B′′1 (Ω) sin(kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · vˆ(Ω)
)
dΩ (53)
ここでA′′1(Ω), B
′′
1 (Ω)はそれぞれ楕円偏光の長軸、短軸方向の電場振幅を表す。φ1(Ω)は位置 Z = 0、
時刻 t = 0での電場の位相を表す。kR1 は波数、β は吸収係数である。ここで電場波形を表現する際、
cos、sin表記より exp表記の方が計算が簡便になることが多い。そこで本章でも exp表記を採用する。
exp表記の電場の解釈としては暗黙の内に実数部 (i.e. Re[ ])を取る場合があるが、本章では以下のよ
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うに負の周波数成分を導入し、物理量である電場が実数になるようにする。
E1(Z, t) ≡ 1
2
∫ +∞
−∞
(
A
′′
1(Ω) exp(ik
R
1 (Ω)Z − iΩt+ iφ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · uˆ(Ω)
−iB′′1 (Ω) exp(ikR1 (Ω)Z − iΩt+ iφ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · vˆ(Ω)
)
dΩ (54)
式 (54)の +Ωと −Ω成分を足し合わせると式 (53)と等しくなる為には +Ωと −Ω成分の振幅、位相
に以下のような関係が必要になる。
A
′′
1(Ω) = A
′′
1(−Ω) B
′′
1 (Ω) = −B
′′
1 (−Ω)
kR1 (Ω) = −kR1 (−Ω) β1(Ω) = β1(−Ω)
φ1(Ω) = −φ1(−Ω) (55)
次に X方向に偏波している直線偏光のプローブ光の電場波形 E2(Z, t)を以下のように角周波数 ω2
の単色光の足し合わせで表現する。
E2(Z, t) ≡
∫ +∞
0
(
A
′′
2(ω2) cos(k
R
2 (ω2)Z − ω2t+ φ2(ω2)) exp(−β2(ω2)Z) · Xˆ
)
dω2
=
1
2
∫ +∞
−∞
(
A
′′
2(ω2) exp(ik
R
2 (ω2)Z − iω2t+ iφ2(ω2)) exp(−β2(ω2)Z) · Xˆ
)
dω2 (56)
式 (56)の第 1式と第 2式が等しくなる為には+ω2成分と−ω2成分の間で以下の関係が満たされてい
る必要がある。
A
′′
2(ω2) = A
′′
2(−ω2) kR2 (ω2) = −kR2 (−ω2)
β2(ω2) = β2(−ω2) φ2(ω2) = −φ2(−ω2) (57)
以降の計算では数式が煩雑になるのを避ける為、以下に示す省略形を適宜、使用する。
k1(Ω) = k
R
1 (Ω) + β1(Ω)
k2(ω2) = k
R
2 (ω2) + β2(ω2)
A1(Z,Ω) = A
′
1(Ω) exp(ik1(Ω)Z) =
1
2
A
′′
1(Ω) exp(ik1(Ω)Z + iφ1(Ω))
B1(Z,Ω) = B
′
1(Ω) exp(ik1(Ω)Z) =
1
2
B
′′
1 (Ω) exp(ik1(Ω)Z + iφ1(Ω))
A2(Z, ω2) = A
′
2(ω2) exp(ik2(ω2)Z) =
1
2
A
′′
2(ω2) exp(ik2(ω2)Z + iφ2(ω2)) (58)
また式 (49)に示したように非線形分極P3(Z, ω3)の計算は結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で行う。その為、結晶
座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)での E1(Z, t)、E2(Z, t)を計算する必要がある。式 (51)、(52)に示した座標間の関係
式を用いて式 (54)に示したE1(Z, t)を座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で表現すると以下のようになる。
E1(Z, t) =
∫ +∞
−∞
[ 1√
2
{
A1(Z,Ω) cos (Ψ(Ω)− ϕ) + iB1(Z,Ω) sin (Ψ(Ω)− ϕ)
}
xˆ
+
1√
2
{
−A1(Z,Ω) cos (Ψ(Ω)− ϕ)− iB1(Z,Ω) sin (Ψ(Ω)− ϕ)
}
yˆ
+
{
−A1(Z,Ω) sin (Ψ(Ω)− ϕ) + iB1(Z,Ω) cos (Ψ(Ω)− ϕ)
}
zˆ
]
· exp(−iΩt)dΩ
≡
∫ +∞
−∞
[
E1x(Z,Ω)xˆ+ E1y(Z,Ω)yˆ + E1z(Z,Ω)zˆ
]
· exp(−iΩt)dΩ (59)
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同様に (56)に示したE2(Z, t)に座標変換を施すと以下のようになる。
E2(Z, t) =
∫ +∞
−∞
[ 1√
2
{
A2(Z, ω2) cosϕ
}
xˆ+
1√
2
{
−A2(Z, ω2) cosϕ
}
yˆ
+
{
A2(Z, ω2) sinϕ
}
zˆ
]
· exp(−iω2t)dω2
≡
∫ +∞
−∞
[
E2x(Z, ω2)xˆ+ E2y(Z, ω2)yˆ + E2z(Z, ω2)zˆ
]
· exp(−iω2t)dω2 (60)
ここでE1i(Z,Ω)、E2i(Z, ω2) (i = x, y, or z)はそれぞれ式 (59)、(60)の [ ]の中の iˆ成分 (ˆi = xˆ, yˆ, or
zˆ)の係数を表す。
最後に−ω成分が常に+ωと複素共役になり常に電場波形が実数になる為には、第２章で紹介した
QWPのジョーンズ行列Q(α)も以下のように記述しなければならない。
Q(α) = R(−α) ·
exp(−i · sign(ω3)pi4 ) 0
0 exp(+i · sign(ω3)pi
4
)
 ·R(α) (61)
ここで sign(ω3)は ω3 > 0の時は+1、ω3 < 0の時は-1である。
次節では本節で定義した電場を用いて、和周波・差周波発生による電場、そしてバランス検出信号
を導出する。
3.4 バランス検出信号の導出
本節では THz-TDS測定系でよく使用されている (110)面が切り出された閃亜鉛結晶 (zinc-blende)
型の点群 4¯3m群に属する非線形光学結晶を用いた場合のバランス検出信号を導出する。
まず非線形分極の全ての周波数成分を足し合わせたものP3(Z, t)を以下のように定義する。
P3(Z, t) =
∫ +∞
−∞
[
P3x(Z, ω3)xˆ+ P3y(Z, ω3)yˆ + P3z(Z, ω3)zˆ
]
exp (−iω3t) dω3 (62)
閃亜鉛結晶 (zinc-blende)型の結晶を使用する場合、式 (49)より P3i (i = x, y, or z)は以下のように記
述できる。
P3i(Z, ω3) = 2ε0
∫ +∞
−∞
d(ω3;ω2,Ω)
(
E1j(Z,Ω)E2k(Z, ω2) + E1j(Z,Ω)E2k(Z, ω2)
)
dΩ (63)
ここで (i, j, k) = (x, y, z), (y, z, x), or(z, x, y)である。次は結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で得られたP3(Z, t)を
実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)で表現する。式 (51)を用いて座標変換を行うと P3(Z, t)以下のように記述で
きる。
P3(Z, t) =
∫ +∞
−∞
[
P3X(Z, ω3)Xˆ + P3Y (Z, ω3)Yˆ
]
exp (−iω3t) dω3 (64)
ここで式 (64)中の P3I [I = X or Y ]は以下のように記述できる。
P3I(Z, ω3) =
∫ +∞
−∞
P
′
3I(Ω, ω3 − Ω) exp
[
i(k1(Ω) + k2(ω3 − Ω))Z
]
dΩ (65)
更にここで式 (65)中の P ′3I(Ω, ω3 − Ω) [I = X or Y ]は以下のように記述できる。
P
′
3X(Ω, ω3 − Ω) = 2ε0d(ω3,Ω, ω3 − Ω)A
′
2(ω3 − Ω)　
×
[
A
′
1(Ω)
{3
4
sin(Ψ(Ω)− 3ϕ)− 1
4
sin(Ψ(Ω) + ϕ) +
1
2
sin(Ψ(Ω)− ϕ)
}
+ iB
′
1(Ω)
{
−3
4
cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
4
cos(Ψ(Ω) + ϕ)− 1
2
cos(Ψ(Ω)− ϕ)
}]
(66)
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P
′
3Y (Ω, ω3 − Ω) = 2ε0d(ω3,Ω, ω3 − Ω)A
′
2(ω3 − Ω)[
A
′
1(Ω)
{3
4
cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
4
cos(Ψ(Ω) + ϕ)
}
+ iB
′
1(Ω)
{3
4
sin(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
4
sin(Ψ(Ω) + ϕ)
}]
(67)
実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)で表現された P3(Z, t)(式 (64))を用いて、和周波・差周波発生電場を計算する
前に和周波・差周波発生電場E3(Z, t)を以下のように定義する。
E3(Z, t) =
∫ +∞
−∞
[
E3X(Z, ω3) · Xˆ + E3Y (Z, ω3) · Yˆ
]
· exp(−iω3t)dω3
=
∫ +∞
−∞
[
E
′
3X(ω3) · Xˆ + E
′
3Y (ω3) · Yˆ
]
· exp
(
ik3(ω3)Z − iω3t
)
dω3
=
∫ +∞
−∞
[1
2
E
′′
3X(ω3) · Xˆ +
1
2
E
′′
3Y (ω3) · Yˆ
]
· exp
(
ik3(ω3)Z − iω3t+ iφ3(ω3)
)
dω3 (68)
ここで k3(ω3) ≡ kR3 (ω3) + iβ3(ω3)、φ3(ω3) はそれぞれ複素波数、位相である。また式 (68) より
E3I(Z, ω3) = E
′
3I(ω3) exp
(
ik3(ω3)Z
)、及び E′3I(ω3) = 12E′′3I(ω3) exp(iφ(ω3)) [I = X or Y ] が成
立する。
式 (63)を式 (47)に代入し、Z = 0から Z = lまで積分して Z = lでの電場 E3I(Z = l, ω3) [I = X
or Y ]を求めると以下のようになる。
E3I(l, ω3) = i
ω3
2
2ε0c2kR3 (ω3)
· exp(ik3(ω3)l) ·
∫ +∞
−∞
exp(i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3)l)− 1
i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3) · P
′
3I(Ω, ω3 − Ω)dΩ
(69)
ここで式 (69)に含まれる∆k(Ω, ω3 −Ω, ω3)は以下のように定義され、位相不整合の大きさを表す。
∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3) ≡ k1(Ω) + k2(ω3 − Ω)− k3(ω3) (70)
こうして EO結晶内部で発生する和周波・差周波発生電場を求めることができた。ここで Gallotと
Grischkowskyらの先行研究 [29]との違いについて説明する。前章で示した通りGallotとGrischkowsky
らは和周波発生による電場をE3、差周波発生による電場をE4としていた。一方、本研究では電場E3
の中に和周波・差周波発生電場の両方を含めた。E3I(l, ω3)には [−∞ ∞]のΩの積分が含まれており、
Ω < 0の時は差周波数発生に対応し Ω > 0の時は和周波数発生に対応していると考えた為である。こ
れにより和周波・差周波発生電場を 2重にカウントする誤りを回避した。
次はEO結晶透過後の和周波・差周波発生電場とプローブ光が作るバランス検出信号 Sを計算する。
第 2章で説明した通り、EO検出では一般的に EO結晶の後ろにQWP、WP、バランス検出器を設置
し信号検出を行う (図 2.2参照)。よって本節でも、第 2章で示した先行研究の手順に従ってバランス
検出信号を導出する。まず厚さ lの EO結晶透過後の近赤外光の角周波数 ω3成分のジョーンズベクト
ルは以下のように記述することができる。(
E2X(l, ω3) + E3X(l, ω3)
E2Y (l, ω3) + E3Y (l, ω3)
)
(71)
次に近赤外光はQWPを透過する。その後のジョーンズベクトルは式 (12)と同様に、以下のように記
述することができる。 (
EX(ω3)
EY (ω3)
)
= Q
(pi
4
)
·
(
E2X(l, ω3) + E3X(l, ω3)
E2Y (l, ω3) + E3Y (l, ω3)
)
(72)
42
第 3 章 3.4バランス検出信号の導出
ただし電場波形が実数になるようにする為には、QWPのジョーンズ行列として式 (61)を用いる。式
(72)にて示した
(
EX
EY
)
を用いると、バランス検出信号 Sの ω3成分は |EY (ω3)|2 − |EX(ω3)|2に比例
する。計算を進めると、バランス検出信号 Sは以下のように記述できる。
S = 2ε0c
∫ +∞
0
[{
−i · sign(ω3)
(
E∗2X(l, ω3) + E
∗
3X(l, ω3)
)
E3Y (l, ω3)
}
+
{
i · sign(ω3)
(
E2X(l, ω3) + E3X(l, ω3)
)
E∗3Y (l, ω3)
}]
dω3
= 2ε0c
∫ +∞
−∞
[
− i · sign(ω3)
(
E∗2X(l, ω3) + E
∗
3X(l, ω3)
)
E3Y (l, ω3)
]
dω3
≈ 2ε0c
∫ +∞
−∞
− i · sign(ω3)E∗2X(l, ω3)E3Y (l, ω3)dω3 (73)
ここで和周波・差周波発生電場の振幅はプローブ光の電場振幅に比べて十分に小さい為E3X(l, ω3)と
E3Y (l, ω3)の積は 2次の微小量として無視した。式 (73)に E∗2X(l, ω3)、E3Y (l, ω3)を代入して、バラ
ンス検出信号 Sを計算すると以下のようになる。
S =
∫ +∞
−∞
f(Ω)
[
A
′
1(Ω)
{3
2
cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
2
cos(Ψ(Ω) + ϕ)
}
　　　+ iB′1(Ω)
{3
2
sin(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
2
sin(Ψ(Ω) + ϕ)
}]
dΩ (74)
ここでテラヘルツ電場の検出効率を表す変数を、以下のように f(Ω)という関数として纏める [29]。
f(Ω) =
∫ +∞
−∞
A
′∗
2 (ω3)A
′
2(ω3 − Ω) exp(−2β3(ω3)l) · d(ω3; Ω, ω3 − Ω)
× ε0ω3
2
ckR3 (|ω3|)
exp(i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3)l)− 1
i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3) dω3 (75)
f(Ω)は f(−Ω) = f∗(Ω)を満し、その為、バランス検出信号 Sは実数である。GallotとGrischkowsky
のバランス検出信号 SにはReの記号が付いている (式 (36)参照)が、Jamisonらが指摘 [31]している
通り誤りである。関数 f(Ω)には、プローブ光の振幅・位相、非線形光学定数 d、位相不整合の大きさ
を表す∆kなど角周波数Ωのテラヘルツ電場ベクトルの検出感度を決めるパラメーターが全て含まれ
ている。つまり、f(Ω)の値が分かればテラヘルツ電場の検出効率の周波数依存性が分かると言って良
い。しかし、f(Ω)に含まれる全てのパラメーターを正確に測定することは難しい。本節で最も大事な
ことはテラヘルツ波が楕円偏光の時も、測定に影響を与えるパラメーターを関数 f(Ω)として、とに
かく 1つに纏めることができることである。
さて THz-TDS測定系では遅延ステージをプローブ光の光路中に導入しテラヘルツ波とプローブ光
の相対遅延を変化させる。遅延ステージによる遅延時間を τ とするとバランス検出信号は τ の関数と
なり以下のように書ける。
S(τ) =
∫ +∞
−∞
f(Ω)
[
A
′
1(Ω)
{3
2
cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
2
cos(Ψ(Ω) + ϕ)
}
　　+ iB′1(Ω)
{3
2
sin(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
2
sin(Ψ(Ω) + ϕ)
}]
exp(−iΩτ)dΩ (76)
次節では EO結晶内部で位相不整合や吸収がある場合に既存の偏光測定手法 [13, 18]を用いた場合、
『楕円偏光の時間波形は正確に測定することはできないが、各周波数成分の偏光パラメーターである楕
円率角と旋光角は正確に測定できる』ということを示す。
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3.5 位相不整合の効果を考慮した電気光学結晶法による偏光測定
本節では EO結晶内部で起こる位相不整合や吸収を考慮した場合、回転 EO結晶法 [18]を用いて測
定された電場ベクトルはどのように解釈されるのか、ということについて説明する。電場ベクトル波
形を得る為の解析方法は、第 2章で説明した先行研究の方法と同じである為、第 2章の数式を引用し
ながら説明を進める。まず、EO結晶を機械式の中空モーターに貼り付け回転させる。この時、EO結
晶の結晶軸の向きを表す角度 ϕは ϕ(T ) = ωEOT +ϕ0と記述することができる。この時、式 (76)で示
した S(τ)は T の関数となるので、以下では S(τ)を S(τ, T )と以下のように記述する。
S(τ, T ) =
∫ +∞
−∞
f(Ω)
[
A
′
1(Ω)
{3
2
cos(Ψ(Ω)− 3(ωEOT + ϕ0)) + 1
2
cos(Ψ(Ω) + (ωEOT + ϕ0))
}
+iB
′
1(Ω)
{3
2
sin(Ψ(Ω)− 3(ωEOT + ϕ0)) + 1
2
sin(Ψ(Ω) + (ωEOT + ϕ0))
}]
exp(−iΩτ)dΩ (77)
次は回転EO結晶法の解析方法に沿って式 (20)で示した通り、ξi(i = 1− 4)を求める。S(τ, T )が τ の
関数になった事に併せて ξi(τ)(i = 1− 4)とすると、ξi(τ)は以下のように記述できる。
ξ1(τ) ≡ ωEO
pi2
∫ 2pi
ωEO
0
S(τ, T ) cos(ωEOT )dT (78)
ξ2(τ) ≡ ωEO
pi2
∫ 2pi
ωEO
0
S(τ, T ) sin(ωEOT )dT (79)
ξ3(τ) ≡ ωEO
3pi2
∫ 2pi
ωEO
0
S(τ, T ) cos(3ωEOT )dT (80)
ξ4(τ) ≡ ωEO
3pi2
∫ 2pi
ωEO
0
S(τ, T ) sin(3ωEOT )dT (81)
ここで ξi(τ)のフーリエ成分である ξi(Ω)をフーリエ変換を用いて以下のように得る。
ξ˜i(Ω) =
∫ +∞
−∞
ξi(τ) exp(+iΩτ)dτ (82)
式 (76)-(81)を用いる事で、以下の ξi(Ω)を得る。
ξ˜1(Ω) = f(Ω)
[
A
′
1(Ω) cos(Ψ(Ω) + ϕ0) + iB
′
1(Ω) sin(Ψ(Ω) + ϕ0)
]
, (83)
ξ˜2(Ω) = f(Ω)
[
−A′1(Ω) sin(Ψ(Ω) + ϕ0) + iB
′
1(Ω) cos(Ψ(Ω) + ϕ0)
]
, (84)
ξ˜3(Ω) = f(Ω)
[
A
′
1(Ω) cos(Ψ(Ω)− 3ϕ0) + iB
′
1(Ω) sin(Ψ(Ω)− 3ϕ0)
]
, (85)
ξ˜4(Ω) = f(Ω)
[
A
′
1(Ω) sin(Ψ(Ω)− 3ϕ0)− iB
′
1(Ω) cos(Ψ(Ω)− 3ϕ0)
]
. (86)
式 (83)∼(86)に示した ξi(Ω)は式 (21)と同様に ξ1(τ)は Xˆからϕ0だけ傾いた軸の電場成分を、−ξ2(τ)
は Yˆ から ϕ0だけ傾いた軸の電場成分を、ξ3(τ)は Xˆ から−3ϕ0だけ傾いた軸の電場成分を、ξ4(τ)は
Yˆ から−3ϕ0だけ傾いた軸の電場成分を表している。つまりΩ成分の電場のX,Y両成分を求めたい場
合、以下のような操作を行えば良い。(
f(Ω)E1X(Ω)
f(Ω)E1Y (Ω)
)
= R(−ϕ0) ·
(
ξ˜1(Ω)
−ξ˜2(Ω)
)
= R(3ϕ0) ·
(
ξ˜3(Ω)
ξ˜4(Ω)
)
(87)
角度 ϕ0は未知数であるが式 (87)の 2つの式を同時に満たさなくてはならないので、そこから角度 ϕ0
を決定することができ、最終的に
(
f(Ω)E1X(Ω)
f(Ω)E1Y (Ω)
)
を求めることができる。
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図 3.4: 位相不整合下で測定される角周波数 Ω成分の電場軌跡。赤い楕円の軌跡は実際に空気中を伝
搬している電場ベクトル波形を周波数分解して得られる角周波数Ω成分の電場軌跡で、青い楕円は測
定された楕円偏光の電場ベクトル波形を周波数分解して得られる電場軌跡である。2つの電場軌跡は
相似形であり、その振幅比は |f(Ω)|である（図中の緑色の矢印)
3.6 本章の理論構築の結論
本節では、本章の理論構築の結論について説明する。まず現実に空気中を伝搬するテラヘルツ電場
波形の角周波数 Ω成分の電場は
(
E1X(Ω)
E1Y (Ω)
)
である。一方、実験から測定できる電場には空気中を伝
搬するテラヘルツ電場の Ω成分に対して関数 f(Ω)が乗算されている。前述した通り関数 f(Ω)はテ
ラヘルツ電場の検出効率を表す関数であり、使用する EO結晶やプローブ光パルスに依存する。つま
り使用するEO結晶やプローブ光パルスの形状が変わると関数 f(Ω)の値も変化する。図 3.4に位相不
整合下で測定される角周波数Ω成分の電場軌跡と実際に空気中を伝搬する角周波数Ω成分の電場軌跡
の様子を示す。２つの楕円軌跡はこのように相似形になり関数 f(Ω)の絶対値がその縮尺率を表す。関
数 |f(Ω)|はその縮尺率にしか影響を与えないので、たとえどんなに位相不整合や吸収が大きく検出効
率が低い場合でも２つの電場軌跡は相似形になる。つまり実験的には楕円偏光の形状を表す偏光パラ
メーター (楕円率角 θ、旋光角Ψ、ストークスパラメーター)を測定する際、EO結晶内部の位相不整
合や吸収の効果やプローブ光のパルス幅は一切気にする必要がない。式 (22), (23)で示した通り楕円
率角 θ、旋光角Ψを求めるにはパラメーター χのみが必要であり、以下のように求めることができる。
f(Ω)E1Y (Ω)
f(Ω)E1X(Ω)
=
E1Y (Ω)
E1X(Ω)
= χ(Ω) (88)
ここでパラメーター χは角周波数Ωごとに異なる値を持つのでΩの関数とした。このように 2つの測
定値に共通因子 f(Ω)が乗算されていても、割り算によってキャンセルされる。つまりパラメーター χ
を求める上で位相不整合や吸収の効果はキャンセルされる、また位相不整合や吸収の有無に寄らず偏
光パラメーターを測定できるということである。
本章の結論は位相不整合や吸収の大きさはEO結晶の厚さや組成に依存するが、『どんなEO結晶を
使用しても正確に偏光パラメーターを測定できる』ということである。次節では、厚さや組成の異な
る３種類の EO結晶を用意し、f(Ω)が変わった場合でも、本当にそれぞれの測定結果から同等の偏光
パラメーター、楕円率角 θ、旋光角Ψが測定できるか検証を行う。
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図 3.5: 実験検証で使用する測定系の概略図 [54]。楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を作る為に
pos Bの位置にWG偏光子、Tydex社の石英複屈折板を設置している。pos Cに (110)面で切り出され
た 3つの EO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)の内、1つを設置して電場ベクトル波形
を計測する。1つの測定が終了したらEO結晶を入れ変えて同じ測定を 3回行う。BS: a beam splitter,
GT: a Glan-Thompson prism, OPM: an off-axis parabolic mirror, L: a lens, QWP: a quarter-wave
plate, WP: a Wollaston prism. Reprinted with permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt.
Soc. Am. B 34, 1946-1956 (2017))
3.7 実験検証
本節では『どんな閃亜鉛結晶型の EO結晶を使用しても正確な偏光パラメーターを測定できる』と
いう前節の理論構築の結論の実験検証を行う。用意した 3種類のEO結晶は全て (110)面で切り出され
た zinc-blende型の EO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)である。使用する測定系の概
略を図 3.5に示す。本測定系は一般的なTHz-TDS測定系とほぼ同様である。唯一の違いは回転EO結
晶法によりテラヘルツ電場ベクトルを測定する為に EO結晶を中空モーターに貼り付け、一定の回転
速度で回転させていることである。また非線形光学結晶から放射されるテラヘルツ電場は直線偏光の
為、Tydex社の石英複屈折板を使用してテラヘルツ電場を楕円偏光にする。この複屈折板は 0.6 THz
近傍で 1/4波長板として機能するように厚さが最適化されており、その他の周波数帯では一般に楕円
偏光となる。
3.7.1 測定系の説明
本節では測定系に関して詳細な説明をする。光源は Spectra Physics社のMaiTaiを使用した。中心
波長は 800 nm、パルス幅 τpは 90 fs、強度は 1 Wである。この光源の光を Beam Spliter(BS)を使用
してポンプ光とプローブ光に分離した。ポンプ光とプローブ光の強度比はおよそ 95:5程度である。ポ
ンプ光はより強いテラヘルツ波を発生させる為、出来るだけ強くする必要がある。一方、フォトダイ
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オードに入射できる電場強度には限りがある為、プローブ光を強くする必要はない。その為、大部分
の光をポンプ光として使用している。特にフォトダイオードに 2.3 mW以上の光を入射させバランス
検出を行うと、取り出す電圧信号が光強度に対して非線形な応答をする為、光強度は 2.3 mW以下に
設定しなければならない。プローブ光は BS直後では 50 mWほどの強度を持つがミラーで 1度光を
反射させると 5%ほどの損失があり、EO結晶の屈折率が 3ほどある為、その表面反射損失によって大
きく強度が減衰する。強度減衰をできるだけなくす為には光学ミラーをエアブローで丁寧に掃除した
り、ミラーの枚数を減らした光学系を組んだ。こうすると、より多くの光をポンプ光に使用し、より
強いテラヘルツ電場を発生させ、より精度の高い測定が可能になった。
次にテラヘルツ波とプローブ光間の相対時間を変える為、遅延ステージをポンプ光の光路に設置す
る。遅延ステージを移動させると僅かに光路が変化する。ポンプ光によって発生したテラヘルツ波は
波長が大きい為、回折で広がっており多少の光路の変化では測定に影響を与えない。一方で、プロー
ブ光が最終的に入射するフォトディテクタは中心と縁で検出感度が異なる可能性があり、光路の変化
は好ましくない。よって本測定系では遅延ステージをポンプ光の光路に設置した。ディレイステージ
を通過したポンプ光は厚さ 1 mmの ZnTe結晶に入射されテラヘルツ波に周波数変換される。本測定
系で発生させることができる周波数幅はおよそ 0.5∼2.5 THzほどである。発生したテラヘルツ波は 2
組の放物面鏡を用いて集光される。集光点にはWG偏光子と石英波板を設置して直線偏光のテラヘル
ツ電場を楕円偏光にする。使用したTydex社の石英複屈折板は 0.6 THz単色用のQWPである。よっ
て石英QWPを透過した後、0.6 THzの電場は円偏光に、その他の周波数の電場は楕円偏光や直線偏
光になることが予想される。そして、更にもう 2組の放物面鏡を用意してテラヘルツ電場を EO結晶
上へと集光する。使用する EO結晶は結晶ごとに厚さが異なる為、EO結晶内部での集光状態が若干
異なる可能性がある。そこで本測定では 3つの結晶の中心位置を合わせた。ZnTe 1 mmを使用した
時の EO結晶の位置を基準として、ZnTe 2 mmを使用する際は結晶を 0.5 mmだけ後退させ、GaP
0.4 mmを使用する際は結晶を 0.3 mmだけ前進させた。放物面鏡の焦点距離は約 50mmと 100 mm
の物を使用した。放物面鏡の焦点距離は特に注意を払っていないが、あまり焦点距離が長い放物面鏡
を使用するとテラヘルツ波の光路長が長くなり、テラヘルツ波が空気中の水蒸気によって吸収されて
しまう為、特別に焦点距離の長い物は使用しない方が良いと思われる。また空気中の水蒸気によるテ
ラヘルツ波の吸収を抑える為 [55]、テラヘルツ波の光路はアクリル製の板で作成した箱で覆い、ゴム
製チューブを使用して箱内部に乾燥空気を送り込み湿度を下げている。4組の放物面鏡の最後の 1組
には穴を開けてプローブ光が透過できるようにしている。
次にプローブ光の説明に移る。BSを透過した後、グラン・トムソンプリズムを用いてプローブ光を
完全に直線偏光にした。プローブ光の偏光方向は光学定盤の面に対して垂直である。よって Xˆも光学
定盤の面に対して垂直である (図 3.5参照)。プローブ光は穴空き放物面鏡を通して EO結晶に入射さ
れ、バランス検出のスキームの通りQWP、WPを通過してバランス検出器に入射される。QWPの角
度はできるだけ正確に 45◦に設定し、EO結晶の残留複屈折に由来する信号をできるだけ抑えた [20]。
なお、残留複屈折については『付録 B』にて詳しく説明する。
3.7.2 回転電気光学結晶法による電場ベクトルの測定方法
テラヘルツ電場ベクトル波形の測定には回転 EO結晶法を使用するので、同手法について説明す
る [18, 37,56]。
回転EO結晶法ではEO結晶を回転させて、一定の角度間隔で離散的にバランス検出信号を検出し、
式 (83)∼(86)で示した ξi(i = 1− 4)を求める。この時、重要なのがEO結晶の回転周波数、チョッパー
によるテラヘルツ波のON・OFFの変調周波数、A/D変換の周波数、測定開始トリガーの周波数の４
つの周波数を正確に同期させることである。理想的には光源の繰り返し周波数も同期した方が良いが、
本測定で使用する光源は繰り返し周波数 80 MHzの高繰り返しの光源である。この繰り返し周波数は
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図 3.6: 回転 EO結晶法測定のタイミングチャート。コム (comb)1本 1本がA/D変換によってパソコ
ン上に収録されるバランス検出信号 S(τ)を表している。EO結晶 1周分 (角度 ϕが 0 ∼ 2piだけ変化
する間)を 125等分して測定を行う。ϕ(N)は N 番目の測定時における EO結晶の角度を表す。ON,
OFFは光学チョッパーによるテラヘルツ電場のON, OFFを表している。ある角度 ϕ(N)にて 1周目
でテラヘルツ電場がON(OFF)なら 2周目ではテラヘルツ電場はOFF(ON)になる。ONとOFFの差
分を取ることでノイズを減らして S(τ)を測定できる。
数百 kHzのA/D変換の周波数と比べて非常に速い。そこで今回の実験ではCW光源と近似し、変調
周波数らは光源の繰り返し周波数に対して同期させていない。
回転 EO結晶法測定のタイミングチャートを図 3.6に示す。図 3.6のコム (comb)1本 1本がA/D変
換によってパソコン上に収録されるバランス検出信号 S(τ)を表している。図 3.6の ON, OFFは光
学チョッパーによるテラヘルツ電場の ON, OFFを表している。4つの変調周波数だが、まず一番遅
いトリガー周波数を f とする (f =40 Hz)と、回転モーターの回転周波数はその 2倍の 2f となって
いる。つまり 1サイクルの測定中に EO結晶は 2回転する。図 3.6の 1st、2nd Rotationはそれぞれ
EO結晶の 1、２周目を表す。チョッパーの変調周波数は 125f であり、EO結晶が 1周回転する間にテ
ラヘルツ電場のON/OFFが 125回切り替わる。A/D変換の周波数は 4000f であり、チョッパーの変
調周波数の 32倍である。よってチョッパーがON(OFF)の間に収録されるバランス検出信号 S(τ)は
16(= 4000f/125f × 2)個ある。
EO結晶が 1回転する間に ON/OFFが 125回切り替わるので、EO結晶の角度 ϕを ϕ(N) = 2pi ×
N/125 + ϕ0と 125等分する。125は奇数であるので EO結晶 1周目がON→OFF→ON・・になるな
ら 2周目はOFF→ON→OFF・・になる。ONとOFFの差分を求めれば残留複屈折のノイズを低減
させて、角度 ϕ(N)でのバランス検出信号 S(τ)を求めることができる。残留複屈折については『付録
B』で説明する。チョッパーがON(OFF)の間に収録されるバランス検出信号 16個間は平均して取り
扱う。この 16個のデータ間では、角度 ϕの値が多少異なるが、その点は無視する。なお周波数同期の
設計は文献 [56]と同様である。ただ本研究では文献 [56]と比べて全ての変調周波数を 5
3
倍にしてい
る。チョッパーの変調周波数を 5 kHzに設定した時に一番 S/N比が高かった為、上記の変調周波数の
組み合わせを使用した。次節では実験結果について説明する。
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図 3.7: 3種類の EO結晶 ((a)ZnTe 1 mm、(b)ZnTe 2 mm、(c)GaP 0.4 mm)を使用して測定された√
ξ21(Ω) + ξ
2
2(Ω)のスペクトル。
√
ξ21(Ω) + ξ
2
2(Ω)は楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形のΩ成分の
電場振幅に相当する。Reprinted with permission from ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am.
B 31, 3170-3180 (2014))
3.7.3 実験結果
本実験検証では 3種類のEO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)を使用して楕円偏光テラ
ヘルツ電場の時間波形を測定した。前節で説明した通り、使用するEO結晶以外の測定条件は全て一緒
である。3種類のEO結晶を使用して、回転EO結晶法により式 (19)に示したバランス検出信号S(τ, T )
を測定し、S(τ, T )から ξi(τ)(i = 1−4)を求めた。本章で示した理論構築の結果は測定された電場ベクト
ル波形 ξi(τ)について何も説明していない為、電場ベクトル波形の測定結果は掲載しない。一方で電場ベ
クトルの波形のスペクトルに関しては、式 (87)より
√
ξ21(Ω) + ξ
2
2(Ω) = |f(Ω)E1X(Ω)+ f(Ω)E1Y (Ω)|
の関係が成立するので、これが電場ベクトル波形のスペクトルに対応する。
図 3.7に楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形のスペクトルを示す。図 3.7(a)-(c)の全てのスペクト
ルにて 1.7 THz付近にディップが見られる。これは水蒸気による吸収である [55]。測定系全体を囲っ
て乾燥空気を流しているが、完全に水蒸気を排除できなかった為、残留する水蒸気の吸収が見えてい
る。図 3.7(a), (b)の ZnTeを使用して測定されたスペクトルでは 2.3 THz付近から急激にスペクトル
強度が低下している。一方、図 3.7(c)の GaPを使用して測定されたスペクトルでは 2.3 THz付近で
のスペクトル強度の低下がなだらかになっている。これは GaP結晶の方が 2-3 THzの周波数域にて
位相整合が取れる為である [28]。
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また 3種類のEO結晶を使用して測定された楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形の楕円率角 (θ(Ω))
及び旋光角 (Ψ(Ω))のスペクトルをそれぞれ図 3.8、図 3.9に示す。
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図 3.8: 3種類のEO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)を使用して測定された楕円偏光テ
ラヘルツ電場ベクトル波形の楕円率角 θ(Ω)スペクトル [53]。使用した複屈折板は 0.6 THz近傍で 1/4
波長板として機能するように厚さが最適化されており、0.6 THz近傍では設計通り円偏光 (θ = pi/4)に
近い偏光状態になっていることが分かる。Reprinted with permission from ref [53], [OSA publishing].
(J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))
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図 3.9: 3種類の EO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)を使用して測定された楕円偏
光テラヘルツ電場ベクトル波形の楕円率角 Ψ(Ω)スペクトル [53]。Reprinted with permission from
ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))
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0.7-2.5 THzの周波数域では 3つの楕円率角 (θ(Ω))、旋光角 (Ψ(Ω))のスペクトルがよい一致を示し
た。0.7-2.5 THzの外では 3つのスペクトルに小さい不一致が見られた。これは 0.7-2.5 THzの外では
スペクトル強度が弱い (図 3.7参照)為、測定精度があまり高くなく、小さい不一致が見られたと考え
られる。楕円率角 θ(Ω)及び旋光角Ψ(Ω)スペクトルの実験結果については以下のように考察すること
ができる。まず、使用した複屈折板は 0.6 THzでQWPとして機能するように厚さ dが最適化された
複屈折板である。複屈折板の遅軸と速軸間の位相差Cは遅軸と速軸の屈折率差∆nが周波数に依らな
い場合、以下に示すように C は角周波数 Ωに比例する。
C =
∆nd Ω
c
(89)
式 (89)より、Ωが 2倍になれば、つまり周波数が二倍 (1.2 THz)になれば、1/2波長板として機能す
ることが予想される。同様に 1.8 THzでは 3/4波長板として、2.4 THzでは 1波長板として機能する
ことが予想される。実際に図 3.8にて、0.6 THz、1.2 THz、1.8 THz、2.4 THzでの楕円率角 θ(Ω)は、
それぞれ +pi/4(≈ 0.78)、0、−pi/4、0と予想に近い値となっている。0.6 THz、1.8 THzにて楕円率
角の絶対値 |θ(Ω)|が予想値よりもやや小さいのはQWPの遅軸と直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル
の向きが±45◦ から少しだけ外れた値になっていたからである。次節ではQWPの遅軸と直線偏光の
テラヘルツ電場ベクトルの向きをより正確に調べる為にポアンカレ球を用いて解析を行う。
本章の理論構築の主張は『どんな EO結晶を使用しても正確に偏光パラメーターを測定できる』で
ある。そして、実際に厚さや組成の異なる 3つのEO結晶を用意し、それぞれのEO結晶を使用して電
場ベクトル波形を測定した。測定された振幅スペクトルはEO結晶ごとに異なっていた。しかし、楕円
率角、旋光角のスペクトルはよく一致していた。これは式 (88)で示した通り、結晶ごとに異なる f(Ω)
がキャンセルされる為である。このように実験結果は本章で示した理論構築の主張を支持している。
3.7.4 ポアンカレ球を用いた実験結果の考察
本節ではポアンカレ球を用いて楕円率角 θ(Ω)及び旋光角Ψ(Ω)スペクトルの実験結果について更に
詳細に考察する。2つのスペクトル結果について説明することができれば、本章の主張 (EO結晶内部
での位相不整合や吸収に依らず、楕円率角 θ(Ω)及び旋光角Ψ(Ω)の測定ができる)をより強固に裏付
けることができるからである。ただ本節の内容は今までの内容とは直接かかわりがないことを予め明
記しておく。
実際に複屈折板透過後の各周波数成分の偏光状態をポアンカレ球上に示した結果を図 3.10に示す。
図 3.10では全ての周波数成分がポアンカレ球上で同一の円周上にいる、と仮定しフィッティングによ
りその円を求めた。全ての周波数成分の偏光状態が図 3.10の灰色の円周上にほぼ乗っていることが分
かる。これは全ての周波数で複屈折板透過前の偏光状態 (ポアンカレ球上の座標)と複屈折板の遅軸の
向き (角度 α)が等しく、複屈折板の位相差 C だけが周波数ごとに異なることを示している (図 2.9参
照)。また複屈折板透過前のテラヘルツ波は全て直線偏光である為、周波数に依らず赤道上の点 Qに
いる。点Qからの距離は周波数に比例して増加しているので複屈折板の位相差Cは周波数に比例して
いる事が分かる (図中の 0.5, 1.0, 1.5, 2.0 THzの位置に注目)。
次に複屈折板の遅軸と基準軸 (Xˆ)の角度 (α)、複屈折板透過前のテラヘルツ電場ベクトルと基準軸
(Xˆ)の角度 (Ψ0)について調べたいと思う。まずフィッティングから求めた円の中心O′と原点Oを結
ぶ直線O′Oを延長する。ポアンカレ球の球面と直線O′Oの交点を点 P とする。直線 POの回りを反
時計回りに回転しているので角度 αの 2倍は図中の角度 2ϕ′と等しい。2ϕ′ = 172◦より角度 α = 86◦
である。次に複屈折板透過前は点Qにいたテラヘルツ電場と基準軸 (Xˆ)の角度Ψ0であるから図から
Ψ0 = −58◦であることが分かった。従って複屈折板透過前のテラヘルツ電場ベクトルと複屈折板の遅
軸のなす角度は 36◦である。これらの角度を図 3.11に図示する。目測で複屈折板透過前のテラヘルツ
電場ベクトルと複屈折板の遅軸のなす角度を 45◦に合わせたので、大体近い値と言えるだろう (テラヘ
ルツ電場ベクトルの向きはWG偏光子の線の向きから予想した)。
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図 3.10: 複屈折板透過後の各周波数成分の偏光状態をポアンカレ球上に示した結果 [53]。Reprinted
with permission from ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))
図 3.11: 複屈折板透過前のテラヘルツ電場ベクトル、複屈折板の遅軸、基準軸 (Xˆ)のなす角度を示し
た図。
3.8 本章のまとめ
本章では位相不整合下での楕円偏光の電場ベクトル波形を EO検出で検出した際の理論構築を行っ
た。理論構築はGallotとGrischkowskyが示した周波数混合描像を楕円偏光の場合に拡張し、行った。
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構築した理論によれば、EO結晶内の位相不整合や吸収の効果などは各周波数成分の偏光状態を計測
する上ではキャンセルされ、どんな閃亜鉛結晶型の EO結晶を使用しても偏光分光ができるという事
が分かった。実験検証では 3枚の異なる EO結晶を用意して、それぞれの EO結晶を使用して電場ベ
クトル波形を測定し、各周波数成分の偏光状態を計測した。EO結晶を変更して測定された 3つの楕
円率角と旋光角はよく一致しており、どんな閃亜鉛結晶型のEO結晶を使用しても偏光分光ができる、
という主張を裏付けることができた。
本章で示した理論構築では非線形分極がある時のMaxwell方程式を基礎方程式として使用している。
Maxwell方程式はあらゆる周波数の電磁波、あらゆる非線形光学結晶の内部で使用できる方程式であ
る。本章で示した内容はあらゆる周波数の電磁波、あらゆる非線形光学結晶にて適用できる非常に普
遍性のある理論といえる。
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第4章 電気光学結晶の対称性を用いたテラヘルツ電
場ベクトル波形の復元
4.1 本章の構成 (時間領域での解釈の必要性)
前章の理論構築の結果、測定された電場ベクトル波形を周波数分解すれば楕円率角・旋光角を正確
に測定できることが分かった。また、その実験検証に成功した。
本章では、更に理論を拡張して周波数分解される前の電場ベクトル波形について議論する。第 1章
で説明した通り、近年、時間波形測定を応用した様々な測定 [2–5,7]が行われている。このような応用
をより発展させていくには正確な電場ベクトル波形の測定が必要である。しかし,位相不整合や吸収な
どの効果により空気中を伝搬する電場ベクトル波形を正確に測定することはできない。この問題に対
して、まず測定される電場ベクトル波形について解釈し、どうすれば空気中を伝搬する波形を正確に
復元できるかを明らかにする。次に実験検証として異なる EO結晶を用いて測定された電場ベクトル
波形から実際に空気中を伝搬する波形を復元する。なお、本章で示す内容は以下の論文に纏めてある。
K. Oguchi et al., J. Opt. Soc. Am. B 34, pp 1946-1956 (2017).
4.2 時間領域での電気光学信号導出の目的
Gallotと Grischkowskyは直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を位相不整合下で検出した時の
EO信号を式 (36)のように記述した。またプローブ光の周波数領域の帯域∆ωがプローブ光の中心周
波数 ω0に比べて十分に小さい時、式 (36)は Bakkerら [26]が導入した二重積分の式 (39)に変形する
ことができる。本節では、この二重積分の式を楕円偏光の場合に拡張する。
図 1.7に示した通り楕円偏光を検出する場合、EO結晶内部でプローブ光と時空間的に重なる電場ベ
クトルの大きさと向きが時々刻々と変化してしまう。その為、測定から得られる電場ベクトルの振幅
ETHzと電場ベクトルの向きを表す角度 γ の物理的な意味を理解する必要がある。そこで楕円偏光を
検出した際の二重積分の式を導出し、測定されるETHzと角度 γの解釈を明らかにする。
4.3 時間領域での電気光学信号の導出
本節では、時間領域での電気光学信号導出を行う。まず周波数領域から時間領域へ変換する為に必
要となる変数を新たに定義する。その後、実際に式変形を行い時間領域での電気光学信号を導出する。
式変形に関してはGallotとGrischkowskyの直線偏光の時の式変形と類似点が多いが、その後 Jamison
らが指摘しているようにGallotとGrischkowskyの式変形には誤りが多い。そこで本節では本研究独
自の式変形を示す。最後に直線偏光の解釈に関する先行研究らとの比較について言及する。
4.3.1 周波数領域から時間領域への変換
第 3章ではテラヘルツ電場を長軸方向の電場振幅A′′1(Ω)、短軸方向の電場振幅B
′′
1 (Ω)、旋光角Ψ(Ω)
といった周波数領域でのパラメーターで表現していた。一方、本章では時間領域での解釈を行う為に
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γ(Z,Ω,t)
E
THz
(Z,Ω,t)
Ψ(Ω)
図 4.1: 位置 Z と時間 tでの角周波数 Ωの楕円偏光の電場の振幅 ETHz(Z,Ω, t)、偏光方向 γ(Z,Ω, t)
の定義 [54]。Reprinted with permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33,
1946-1956 (2017))
テラヘルツ電場をETHzと γで表現する必要がある。そこでA′′1(Ω)、B
′′
1 (Ω)、Ψ(Ω)をETHz(Z,Ω, t)、
γ(Z,Ω, t)に変換する為に以下の変換式を導入する。
ETHz(Z,Ω, t) ≡
A
′′
1(Ω)B
′′
1 (Ω) exp(−β1(Ω)Z)√
A
′′
1(Ω)
2
sin2 (γ(Z,Ω, t)−Ψ(Ω)) +B′′1 (Ω)2 cos2 (γ(Z,Ω, t)−Ψ(Ω))
(90)
γ(Z,Ω, t)−Ψ(Ω)
=

tan−1
[B′′1 (Ω)
A
′′
1(Ω)
tan
{
kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)
}]
(
sin
{
kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)
}
≥ 0
)
tan−1
[B′′1 (Ω)
A
′′
1(Ω)
tan
{
kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)
}]
+ pi(
sin
{
kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)
}
< 0
)
(91)
上記 2式は楕円の式
(
x2
A′′
2 +
y2
B′′
2 = 1, x = A
′′
cos(γ −Ψ), y = B′′ sin(γ −Ψ)
)
を用いれば得られる。
また図 4.1に電場の振幅ETHz(Z,Ω, t)、偏光方向 γ(Z,Ω, t)の定義を図示する。
4.3.2 時間領域での電気光学信号の導出
本小節では楕円偏光テラヘルツ波を測定する場合 S(τ)は以下のように変形できることを示す。
S(τ) ∝
∫ l
0
dZ
∫ ∞
−∞
Iopt(Z, t− τ)PEO(Z, t, ϕ)dt (92)
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ここで Iopt(Z, t− τ)はプローブ電場強度であり、式 (33)の通りである。PEO(Z, t, ϕ)は以下のように
記述できる。
PEO(Z, t, ϕ) ∝
∫ ∞
0
χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω)
× ETHz(Z,Ω, t)
(
cos(ϕ+ γ(Z,Ω, t)) + 3 cos(3ϕ− γ(Z,Ω, t)))dΩ (93)
これは Bakkerらが導入した二重積分の式を楕円偏光の電場ベクトル波形を検出した場合に拡張した
式である。本節では式 (92)の導出手順を説明する。時刻 t、位置 Zの 2重積分で表現される式 (92)を
求める為、式 (75)の関数 f(Ω)を変形する。まず位置 Z の積分を得る為、∆kを含む式を以下のよう
に変形する。
f(Ω) =
∫ +∞
−∞
A
′∗
2 (ω3)A
′
2(ω3 − Ω)e−2β3(ω3)l · d(ω3; Ω, ω3 − Ω)
× ε0ω
2
3
ckR3 (|ω3|)
ei∆k(Ω,ω3−Ω,ω3)l − 1
i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3) dω3
=
∫ l
0
∫ +∞
−∞
g(ω3) · e−2β3(ω3)lA′∗2 (ω3)A
′
2(ω3 − Ω)·
d(ω3; Ω, ω3 − Ω)ei∆k(Ω,ω3−Ω,ω3)Z)dω3dZ (94)
ここで g(ω3) ≡ ε0ω3
2
ckR3 (|ω3|)
と定義した。また下付きの添え字は便宜的な物であるので全ての角周波数 ω
で k2(ω) = k3(ω)が成立することを使用した。一般にTHz-TDS測定系で使用されている光源は中心波
長 800 nm(中心周波数 375 THz) ほどで、パルス幅は約 100 fsほどのフーリエ限界パルスである。こ
のフーリエ限界パルスをガウシアン型パルスと仮定すると、周波数領域での半値全幅 (Full width half
maximum) ∆ωは 1.665τ−1p となり [57]、∆ω ≈ 2pi × 2.65 THzである。これはプローブ光の中心角周
波数 ω0 = 2pi × 375 THz と比べて非常に小さいと言って良く (∆ω ≪ ω0)、ω3 ≈ ω0とおくことがで
きる。この時、以下の近似が成立する。
(1) g(ω3) ≈ g(ω0) [29],
(2) β3(ω3) ≈ β3(ω0),
(3) d(ω3; Ω, ω3 − Ω) ≈ d(ω0; Ω, ω0 − Ω).
(3)の近似を得るには以下のようにミラー則 [58]を使用する。まず、ミラー則を用いて dを 3つの χ
に分解する：d(ω3; Ω, ω3 − Ω) ∝ χ(ω3)χ(Ω)χ(ω3 − Ω)。ここで ω3 ≈ ω0 を用いて χ(ω3) ≈ χ(ω0)、
χ(ω3 − Ω) ≈ χ(ω0 − Ωとする。最後にミラー則を用いて 3つの χを dに戻す。式 (76)の f(Ω)に式
(94)に示した f(Ω)を代入すると S(τ)は以下のよう記述できる。
S(τ) =
∫ +∞
−∞
dΩ
∫ l
0
dZ
∫ +∞
−∞
dω3 · g(ω3) · e−2β3(ω3)lA′∗2 (ω3)A
′
2(ω3 − Ω) · d(ω3; Ω, ω3 − Ω)
×ei∆k(Ω,ω3−Ω,ω3)Z)
[
A
′
1(Ω)
{3
2
cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
2
cos(Ψ(Ω) + ϕ)
}
　+iB′1(Ω)
{3
2
sin(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
2
sin(Ψ(Ω) + ϕ)
}]
exp(−iΩτ) (95)
ここで角周波数 Ωのテラヘルツ電場に関する部分は暫く式変形をしないので、以下のような省略形
H
′′
(Ω, ϕ)を用いて記述する。
H
′′
(Ω, ϕ) = H
′′
R(Ω, ϕ) + iH
′′
I (Ω, ϕ), (96)
H
′′
R(Ω, ϕ) ≡ A
′′
1(Ω)
[3
4
cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
4
cos(Ψ(Ω) + ϕ)
]
, (97)
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H
′′
I (Ω, ϕ) ≡ B
′′
1 (Ω)
[3
4
sin(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
4
sin(Ψ(Ω) + ϕ)
]
. (98)
省略形H ′′(Ω, ϕ)を用いると式 (95)で示した S(τ)は以下のように記述できる。
S(τ) ≈ g(ω0) · e−2β3(ω0)l
∫ l
0
∫ +∞
−∞
d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)
× eik1(Ω)Z−iΩτ+iφ1(Ω)e2β3(ω0)Z
×
[∫ +∞
−∞
A∗2(Z, ω3)A2(Z, ω3 − Ω)dω3
]
dΩdZ (99)
次に以下のようなフーリエ変換の式を使用して電場波形E2(Z, t)を得る。
A2(Z, ω3) =
1
2pi
∫ +∞
−∞
E2(Z, t
′
)e−iω3t
′
dt
′
(100)
A∗2(Z, ω3 − Ω) =
1
2pi
∫ +∞
−∞
E2(Z, t
′′
)ei(ω3−Ω)t
′′
dt
′′
(101)
式 (100)、(101)を式 (99)に代入する。
S(τ) ≈ g(ω0) · e−2β3(ω0)l
∫ l
0
dZ
∫ +∞
−∞
dΩ · d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)
× eik1(Ω)Z−iΩτ+iφ1(Ω)e2β3(ω0)Z
×
[∫ +∞
−∞
∫ +∞
−∞
∫ +∞
−∞
E2(Z, t
′
)E2(Z, t
′′
)e−iω3(t
′−t′′ )e−iΩt
′′
dt
′
dt
′′
dω3
]
(102)
ここで ω3に依存する項は eiω3(t
′−t′′ )だけである。これを積分すると ∫ +∞−∞ eiω3(t′−t′′ )dω3 = 2piδ(t′ − t′′)
を得る。δ(t′ − t′′)を用いて t′′ を消去すると式 (102)は以下のようになる。
S(τ) ≈ g(ω0) · e−2β3(ω0)l
∫ l
0
dZ
∫ +∞
−∞
dΩ · d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)
× eik1(Ω)Z−iΩ(τ+t
′
)+iφ1(Ω)e2β3(ω0)Z
×
[∫ +∞
−∞
(E2(Z, t
′
))2eiΩt
′
dt
′]
(103)
ここで t = τ + t′ と変数変換を行い、プローブ光の電場振幅の 2乗 (E2(Z, t− τ))2を式 (33)に示した
プローブ光電場の包絡線 Iopt(Z, t− τ)で近似する。すると式 (103)は以下のようになる。
S(τ) ≈ g(ω0) · e−2β3(ω0)l
∫ l
0
dZ
∫ +∞
−∞
dΩ
∫ +∞
−∞
dt · d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)
× eik1(Ω)Z−iΩt+iφ1(Ω)Iopt(Z, t− τ) (104)
ここで式 (90)、(91)に示した式を用いて、A′′1(Ω)、B
′′
1 (Ω)、Ψ(Ω)をETHz(Z,Ω, t)、γ(Z,Ω, t)に変換
する為には dΩの積分範囲を 0から+∞にしなければならない。そこで式 (104)の dΩの積分範囲を 0
から+∞に変更する。
S(τ) ≈ g(ω0) · e−2β3(ω0)l
∫ l
0
dZ
∫ +∞
0
dΩ
∫ +∞
−∞
dt
×
[
d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)eik1(Ω)Z−iΩt+iφ1(Ω) + c.c.
]
Iopt(Z, t− τ) (105)
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ここで −Ω成分と +Ω成分は複素共役の関係にあるので、−Ω成分を c.c.で表現した。式 (105)の Ω
を含む部分を式 (90)、(91)を用いて以下のように変形する。
d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)eik1(Ω)Z−iΩt+iφ1(Ω) + c.c.
=d(ω0; Ω, ω0 − Ω)ETHz(Z,Ω, t)
(
cos(ϕ+ γ(Z,Ω, t)) + 3 cos(3ϕ− γ(Z,Ω, t))) (106)
式 (106)を式 (105)に代入すると以下のようになる。
S(τ) ≈ g(ω0) · e−2β3(ω0)l
∫ l
0
dZ
∫ +∞
0
dΩ
∫ +∞
−∞
dt · Iopt(Z, t− τ)
d(ω0; Ω, ω0 − Ω)ETHz(Z,Ω, t)
[
cos(ϕ+ γ(Z,Ω, t)) + 3 cos(3ϕ− γ(Z,Ω, t))
]
(107)
d(ω0; Ω, ω0 − Ω) ∝ χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω)の関係を用いて dを χ(2)にする。最後に式 (93)を式 (107)に
代入すると式 (92)が得られる。
4.3.3 先行研究との比較について
本節ではバランス検出信号の比較を行う。前節の二重積分で示されるバランス検出信号 (式 (92)、
(93)参照)は位相不整合下で楕円偏光の電場ベクトル波形を検出した時の信号である。これらの式は
位相不整合などの効果を無視すれば、先行研究での楕円偏光の電場ベクトル波形を検出した時の信号
と一致するはずである。まず式 (93)の中身を見ると式 (18)のように cos(ϕ + γ)と cos(3ϕ − γ)の項
が含まれていることが分かる。違いは角周波数Ωに依存する位相不整合、吸収を考慮している為、式
(93)では角度 γが位置 Z、時間 tによって変化することである。その為、式 (92)、(93)に対して以下
の近似、位相整合が完全に満たされている (kR1 (Ω) −
Ω
vg
= 0)、吸収がない (β1(Ω) = 0)、プローブ光
がデルタ関数のようにパルス幅の非常に小さいパルス光である (τp → 0)、非線形光学定数が周波数に
依らない (χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω) = const.)を適用すると式 (18)に示した複屈折描像から導出された結果
と一致する。
次に直線偏光のテラヘルツ電場波形を解釈した時の先行研究 [29]との比較について述べる。まず直
線偏光では短軸方向の電場振幅がB′′1 (Ω) = 0となる。また全ての周波数成分で電場ベクトルの向きが
揃っているので γ(Z,Ω, t) = const.となる。従って以下のような χ(2)eff を導入することができる。
χ
(2)
eff (ω0; Ω, ω0 − Ω) ≡ χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω)
(
cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ)) (108)
更に式 (90)で示したETHz(Z,Ω, t)の定義は以下のように非常に簡単な式となる。
ETHz(Z,Ω, t) = A
′′
1(Ω) cos
(
kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)
)
exp(−β1(Ω)Z) (109)
式 (108)と式 (109)を式 (93)に代入すると、第 2章の式 (40)で定義した PEO(Z, t)を得ることができ
る。このようにテラヘルツ電場が直線偏光の場合は、位相不整合や吸収の有無に依らず式 (108)に示
した χ(2)eff を導入できるが、テラヘルツ電場が楕円偏光の場合、χ
(2)
eff を導入することができない、また
は χ(2)eff を位置Z、時間 tの関数として記述しなければならない (i.e. χ
(2)
eff (Z, t))。これは第 1章の図 1.7
に示したようにプローブ光と時空間的に重なる電場ベクトルの向きが時々刻々と変化してしまうこと
と対応している。次節では時刻 t、位置 Z に関する積分を解き、ETHz(Z,Ω, t)と γ(Z,Ω, t)の解釈を
明らかにする。
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4.4 本章の理論構築の結論
本節では式 (92)、(93)で表現される時間領域の EO信号の時刻 t、位置 Z に関する積分を解くこと
で、測定から得られる振幅 ETHz(Z,Ω, t)と角度 γ(Z,Ω, t)の解釈を明らかにする。2つの積分を解く
と式 (92)、(93)は以下のようになる。
S(τ) ∝ I0
∫ +∞
0
F (Ω)× ETHz( l
2
,Ω, τ +
l
2vg
)
cos
(
ϕ+ γ(
l
2
,Ω, τ +
l
2vg
)
)
+3 cos
(
3ϕ− γ( l
2
,Ω, τ +
l
2vg
)
)
dΩ (110)
ここで関数 F (Ω)は∆ω ≪ ω0が成立する際のテラヘルツ電場の検出効率を表す関数であり、以下のよ
うに記述できる。
F (Ω) = |χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω)| · exp
[−Ω2τp2
4
]
· κ(Ω) (111)
ここで χ(2)の虚部は実部と比べて非常に小さいので χ(2) ≈ |χ(2)|と近似した。κ(Ω)の以下のように定
義する。
κ(Ω) =
1√
a2(Ω) + β21(Ω)
√
cos2
(
a(Ω)l
2
)
sinh2
(
β1(Ω)l
2
)
+ sin2
(
a(Ω)l
2
)
cosh2
(
β1(Ω)l
2
)
(112)
ここで a(Ω)は以下のように定義され、位相不整合の大きさを表す。
a(Ω) ≡kR1 (Ω)
(
1− ng
n(Ω)
)
=kR1 (Ω)−
Ω
vg
(113)
式 (110)より、位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
の振幅 ETHz(Z,Ω, t)と角度 γ(Z,Ω, t)に対応する電場
ベクトルが信号 S(τ)から得られることが分かった。これより第 1章にて、図 1.8、1.9を用いて説明し
た問題が解決した。以下、図 4.2を用いて詳しく説明する。
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図 4.2: EO検出法で測定されるテラヘルツ電場ベクトルについて。プローブ光の尖塔値が EO結晶の
中心 (Z = l
2
)に到達した時に、プローブ光の尖塔値と空間的に重なっている電場ベクトルを測定して
いるということを主張している。
まず図 1.8で説明した通り、位相不整合の効果によりプローブ光と時間的に重なるテラヘルツ電場
ベクトルの向きは時々刻々と変化する。図 4.2にも、同様に電場ベクトルの向きが 0◦、15◦、30◦と変
化している様子が描かれている。
式 (33)よりプローブ光の尖塔値は時間 t = τ に位置 Z = 0にいる。そして vg の速度で EO結晶内
部を伝播し、プローブ光の尖塔値は時間 t = τ + l
2vg
に位置 Z = l
2
に到達する。つまり『プローブ光
の尖塔値が結晶の中心に到達した時に、プローブ光の尖塔値と空間的に重なっている電場ベクトルを
測定している』ことが分かった。図 4.2でいうと、EO結晶透過後のプローブ光を検出することで得ら
れるテラヘルツ電場ベクトルの向きは Z = l
2
での 15◦である、ということが分かった。
しかし、実際に測定したいテラヘルツ電場ベクトル波形は時間 t = τ に位置 Z = 0に於ける波形で
ある。なぜなら、EO結晶表面に於ける波形はEO結晶内での位相不整合や吸収の影響などを受けてい
ない、空気中を伝搬している時の波形だからである。つまり、Z = l
2
では電場ベクトルの向きは 15◦
だったからZ = 0では電場ベクトルの向きは 0◦であろうということを求める必要がある。このZ = l
2
での角度と Z = 0での角度の関係は式 (1)から求めることができる。この補正を全ての周波数成分で
行うことによって、空気中を伝搬している時の波形を復元することができる。
なお、詳細は『付録 C』で説明するが、式 (110)以降では Z = l
2
の電場ベクトルが測定できると説
明していたが、厳密に計算を進めると Z = l
2
から僅かにずれてしまうことが分かる。ただし、そのず
れは非常に小さく、波形を解釈・復元する実用上、無視して差し支えない。それでは、次節では振幅
の補正などを含めたより詳細な復元方法について説明する。
4.5 波形復元の実験検証
本節では、前節で得た解釈を利用して楕円偏光のテラヘルツ電場波形が復元できることを示す。EO
検出によって測定された楕円偏光のテラヘルツ電場波形は EO結晶内部の位相不整合や吸収の効果に
よって歪んでしまう為、空気中を伝搬している時の波形と一致しない。そこで本節では関数 F (Ω)、
a(Ω)、β1(Ω)などのパラメーターを見積り、信号 S(τ)から空気中を伝搬している時の楕円偏光テラヘ
ルツ電場波形を復元する。
次に具体的な波形復元の検証方法について説明する。測定系は前章の測定系 (図 3.5)と同じものを
使用した。EO結晶として (110)面が切り出された厚さ 1 mmの ZnTe、厚さ 0.4 mmのGaP結晶を用
いた。この 2種類の EO結晶それぞれを使用して楕円偏光テラヘルツ波を測定し、得られた 2つの波
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形から空気中を伝搬する楕円偏光テラヘルツ電場波形を復元した。まず、電場ベクトル波形の測定方
法・復元方法について説明する。
I. 楕円偏光電場のX, Y成分の測定
EO結晶を回転させて ϕ = 0, −pi/2とすれば、それぞれ電場ベクトル波形のX, Y成分を測定す
ることができる。式 (110)に ϕ = 0, −pi/2を代入した時の結果を示す。まず ϕ = 0の時は以下
のようになる。
SX(τ) ∝
∫ +∞
0
F (Ω)
× ETHz( l
2
,Ω, τ +
l
2vg
) cos γ(
l
2
,Ω, τ +
l
2vg
)dΩ (114)
ϕ = −pi/2の時は以下のようになる。
SY (τ) ∝
∫ +∞
0
F (Ω)
× ETHz( l
2
,Ω, τ +
l
2vg
) sin γ(
l
2
,Ω, τ +
l
2vg
)dΩ (115)
II. 各周波数成分ごとの検出効率 F (Ω)の補正
まず位相不整合や吸収によるEO結晶ごとの異なる検出効率の補正を行う。検出効率 F (Ω)は周
波数に依存するので SX(τ), SY (τ)の各周波数成分 SX(Ω), SY (Ω)ごとに分解して補正を行う必
要がある。補正後、各周波数成分を足し合わせると以下のような位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
での波形を復元することができる。
E1(l/2, τ + l/2vg)
∝ 1
2I0
∫ +∞
−∞
F−1(Ω)
[
SX(Ω)Xˆ + SY (Ω)Yˆ
]
exp(−iΩτ)dΩ. (116)
III. EO結晶の中心からEO結晶の表面へ移動
式 (116)より位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
での電場ベクトル波形を得ることができた。この
位置と時間は結晶の厚さ l、結晶内部の群速度 vg に依存する。つまり EO結晶ごとに異なる位
置と時間での波形を測定していることになる。そこで、最後にこの波形から位置 Z = 0、時間
t = τ での波形での電場ベクトル波形を求める。位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
での位相と位置
Z = 0、時間 t = τ での位相の関係は以下のように記述できる。
kR1 (Ω)Z − Ωτ + φ1(Ω) = kR1 (Ω)(Z + l/2)− Ω(τ + l/2vg) + φ1(Ω)− a(Ω)
l
2
(117)
つまり、位相に−a(Ω) l
2
を加えることで位置Z = 0、時間 t = τ での位相を求めることができる。
次に位置 Z = 0、時間 t = τ での振幅を求める。振幅の補正には EO結晶内を l/2だけ進む間の
吸収の補正 exp(+β1(Ω)l/2)が必要になる。以上を踏まえると、位置 Z = 0、時間 t = τ での波
形での電場ベクトル波形E1(0, τ)を求めることができる。
E1(0, τ) ∝
(
2
1 + Nˆ(Ω)
)−1
× 1
2I0
∫ +∞
−∞
F−1(Ω)× exp
[
(β1(Ω)− ia(Ω)) l
2
]
×
[
SX(Ω)Xˆ + SY (Ω)Yˆ
]
exp(−iΩτ)dΩ (118)
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図 4.3: 厚さ 1 mmの ZnTe、厚さ 0.4 mmの GaP結晶の (a)F (Ω)と (b)a(Ω)の周波数依存性 [54]。
Reprinted with permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33, 1946-1956
(2017))
以上のような手順により、電場ベクトル波形を測定し、測定された波形から空気中を伝搬する電
場ベクトル波形を復元することができる。
次に実験手順について説明する。
I. 2種類のEO結晶の物性パラメーターを測定する
電場ベクトル波形の復元には F (Ω)、a(Ω)、β1(Ω)の値が必要になる。これらの値を求めるには、
EO結晶の物性パラメーターであるng、n(Ω)、β1(Ω)、|χ(2)|、プローブ光のパルス幅 τpが必要に
なる (式 (111)、式 (113)参照)。実験検証では屈折率ng、n(Ω)と吸収係数β1(Ω)を測定した。|χ(2)|
は電気光学定数 r41に比例するので、r41の文献値、r41 = 4pm/V(ZnTe)、r41 = 1pm/V(GaP)
を使用した。プローブ光のパルス幅 τpは使用したレーザー光のスペック値 τp = 90fsを使用し
た。EO結晶の屈折率、吸収係数の測定結果については文献 [28, 59]と同様の結果を示した為、
ここでは割愛し、『付録 D』にて説明する。以降では、測定された屈折率、吸収係数を使用して
求めた F (Ω)、a(Ω)についてのみ言及する。
II. 2種類のEO結晶を用いて楕円偏光の電場ベクトル波形を測定する
楕円偏光テラヘルツ電場波形を作る為、前章と同様にテラヘルツ波の光路中にWG偏光子と 0.6
THz単色用の QWPを設置する (図 3.5の pos Bの位置)。EO結晶として厚さ 1 mmの ZnTe、
または厚さ 0.4 mmのGaP結晶を設置し (図 3.5の pos Cの位置)、回転 EO結晶法により楕円
偏光の電場ベクトル波形を測定する。測定終了後、EO結晶を入れ替え、同様に電場ベクトル波
形を測定する。
実験手順 I. で測定されたパラメーターを使用して求めた 2種類の EO結晶の F (Ω)、a(Ω)をそれぞ
れ図 4.3(a)、(b)に示す。次に SX(τ), SY (τ)の測定結果を図 4.4に示す。図 4.4を見ると、EO結晶を
変えただけで測定された楕円偏光テラヘルツ波の振幅、位相が大きく変わってしまうことが分かると思
う。図 4.4に示した 2つの電場ベクトル波形の違いについて F (Ω)と a(Ω)の違いから説明する。まず
電場振幅について説明する。GaPを用いて測定されたベクトル波形の振幅は ZnTeを用いて測定され
た波形の振幅と比べて 1/7ほどしかなかった。この振幅の違いは検出効率F (Ω)と吸収の 2つの効果に
よって説明できる。まず、GaPのF (Ω)はZnTeと比べて 1/10ほど小さい。次にEO結晶内部を l/2進
む間の吸収による減衰は ZnTe結晶の方がGaP結晶と比べて 1.5倍ほど大きい。よってF (Ω)と吸収の
2つの効果を加味すると、GaPを用いた時の電場振幅は、ZnTeを用いた時と比べて 1.5× 1/10 ≈ 1/7
ほどの大きさになる。
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図 4.4: 厚さ 1 mmの ZnTe、厚さ 0.4 mmのGaP結晶を使用して測定された楕円偏光テラヘルツ電場
波形 [54]。2つの波形を比較しやすくする為にGaPを使用して測定された波形は 7倍拡大している。
Reprinted with permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33, 1946-1956
(2017))
次に電場ベクトル波形の位相について説明する。図 4.4より、GaPを用いて測定された波形は、ZnTe
を用いて測定された波形と比べて、位相が進んでいることが分かる。これは 2つの結晶の a(Ω)の符
号によって説明することができる。ここでは電場強度が一番強い 2 THz付近の a(Ω)の符号から議
論を進める。2 THz付近の電場強度が一番強い為、この周波数帯での a(Ω)の挙動が波形全体に強い
影響を及ぼすからである (スペクトル情報は未掲載)。a(Ω)の符号を見ると ZnTeでは正の値を持つ。
一方でGaPの a(Ω)は負の値を持っていることが分かる。式 (113)より a(Ω)が正 (負)ということは
ng < n(Ω)(n(Ω) < ng)であり、プローブパルスは 2 THzの電場波形よりも速く (遅く)結晶内を伝搬
する。その為、ZnTe(GaP)結晶内を伝搬するプローブパルスを基準とすると、EO結晶内で 2 THzの
電場波形の位相は遅れて (進んで)いくことが分かる。したがってGaP結晶を用いた時の方が測定さ
れた波形の位相が進んでいるのである。このように使用する EO結晶を変えただけで測定された楕円
偏光テラヘルツ電場ベクトル波形の形は大きく変わってしまうが、その波形の違いは本論文で導入さ
れたパラメーター F (Ω)と a(Ω)を用いて正確に解釈することができた。
最後に 2種類の EO結晶それぞれを使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形から復元された
空気中を伝搬する楕円偏光電場ベクトル波形を図 4.5に示す。図 4.5に示した波形では 0.3∼2.6 THz
の周波数範囲の電場成分のみを取り出して波形復元を行っていることを明記する。これは (111)ZnTe
結晶を用いて発生させたテラヘルツ波が 0.3∼2.6 THzの周波数範囲で測定・復元に十分な電場強度
を持つからである。復元前の波形 (図 4.4)と復元後の波形 (図 4.5)を比べると、波形復元によって位
相不整合や吸収などの効果が取り除かれて波形がよく一致していることが分かる。復元前の波形 (図
TwoWaveforms参照)では、GaPを用いた時の波形を 7倍ほど拡大していたが、F (Ω)と吸収の 2つ
の効果を補償することによって、先ほどの説明通り、2つの波形の振幅を一致させることができた。次
に位相について説明する。ZnTe(GaP)結晶を用いると、実際の電場波形と比べて、位相が遅れる (進
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図 4.5: 厚さ 1 mmのZnTe、厚さ 0.4 mmのGaP結晶それぞれを使用して測定された楕円偏光電場ベク
トル波形から復元された空気中を伝搬する楕円偏光電場ベクトル波形 [54]。Reprinted with permission
from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33, 1946-1956 (2017))
図 4.6: 復元前 (点線)と復元後 (実線)の電場ベクトル波形の位相の比較。ZnTe(GaP)結晶を用いた時
の波形を青線 (赤線)で表示している。復元後の波形と比べて復元前の波形は、ZnTe(GaP)結晶を用
いた場合、位相が遅れて (進んで)いることが分かる。この位相の違いは中心周波数 2 THz付近での
a(Ω)の符号によって説明できる (詳細は本文中の記述を参照)。
む)ことを先ほど述べた。図 4.6に復元前と復元後の電場ベクトル波形の位相の比較を示す。波形復元
後の空気中を伝搬していると思われる波形と比べると、確かに ZnTe(GaP)結晶を用いた場合の波形
の位相は遅れて (進んで)いることが分かる。このように、波形復元によって異なる 2つの電場波形を
一致させることに成功し、また復元前後の波形の違いを本論文で示したパラメーターによって解釈す
ることに成功した。
最後に復元後のX成分に含まれる振動波形 (0∼2 psと 4 ps以降の振動)について言及する。この振
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動波形は 2.5 THz付近のノイズ成分が増幅されたことによるノイズである。図 4.3(a)の F (Ω)を見る
と 2.5 THz付近から検出効率が大きく低下していることが分かる。つまり、この周波数帯では検出効
率が低い為、信号の SN比が高くない。一方 F (Ω)の値が小さい為、F−1(Ω)の値は大きい。したがっ
てF−1(Ω)を掛けて補正を行う時に、この周波数帯では信号と共にノイズ成分も増幅されやすい。0∼2
psと 4 ps以降の振動波形はこうしたノイズに由来するアーティファクトであると思われる。より正確
な波形復元を行う為には積算回数を増やして測定の SNを上げるなどの対策が必要になる。
さて以上の波形復元の実験検証結果から本章で示した波形復元方法を使用すれば、空気中を伝搬す
る電場ベクトル波形を正確に復元することができることが分かった。
4.6 本章のまとめ
前章では、周波数分解される前の測定された電場ベクトル波形については、空気中を伝搬する波形
と測定される波形は異なる、ということしか述べていなかった。そこで本章では周波数混合描像に基
づいて、EO検出によって測定される電場ベクトル波形について解釈を行った。理論構築の結果、プ
ローブ光が EO結晶の中心に到達した時の時刻での電場ベクトル波形が測定によって得られるという
ことが示された。よってプローブ光が EO結晶の表面から中心まで伝搬する間に引き起こされた位相
不整合や吸収の効果を各周波数成分で補正してベクトル波形を復元すれば、空気中を伝搬している時
の正確なベクトル波形が復元できると考えられた。
本章の後半では、その主張を裏付ける為、実験検証を行った。具体的には異なる EO結晶を用いて
測定された電場ベクトル波形から実際に空気中を伝搬する波形の復元を行った。EO結晶を変えると
測定される電場ベクトル波形の振幅と位相は大きく変わってしまうが、今回提案した波形復元方法に
よって 2つの異なる測定結果から共通の波形を復元することに成功した。第 1章で説明した通り、近
年時間波形測定を応用した様々な測定 [2–5, 7]が行われている。このような応用をより発展させてい
く上で、本章で示した波形復元方法は正確な電場ベクトル波形の測定・復元に大いに役立つと期待し
ている。
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第5章 対称性の異なる電気光学結晶を使用した偏光
計測
5.1 本章の構成 (対称性の異なる結晶について)
第 3、4章では EO結晶として、(110)面で切り出された Zinc-blende型の点群 4¯3m群に属する結晶
(ZnTe、GaPなど)を使用した時の理論構築を行い、その実験検証を行った。そこで本章では対称性の
異なる EO結晶の例として、c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3
結晶を使用して、第 3章の時と同様に偏光分光測定を行う。わざわざGaSe結晶、LiNbO3結晶という
別の結晶を用意して第 3章と同様の事を繰り返すのは、GaSe結晶が ZnTeやGaP結晶と比べて高周
波数 (およそ 20 THz以上の周波数)で高い検出感度を持つからである [60, 61]。その為、将来的には
GaSe結晶を用いた高周波の電場ベクトル波形計測を応用した円偏光二色性測定によるカイラリティー
を持つ生体分子の測定 (第 1章参照)などが期待できる。一方、LiNbO3結晶は高い非線形光学定数を
持つ [62,63]。その為、非常に薄い LiNbO3結晶を用いて、回折の影響を抑えたテラヘルツ電場の近接
場観察に応用されている [64]。LiNbO3結晶を用いて偏光測定が可能になれば近接場の偏光状態を観
察できる可能性がある。
上記 3種類のEO結晶の結晶面の構造には 3回対称性があり、その結果、EO(バランス検出)信号に
も同様の対称性が見られた。そして、最後に定式化の結果が正しいか検証する為に、上記 3つの EO
結晶それぞれを用いて測定された楕円率角と旋光角のスペクトルを比較する。なお、本章で示す内容
は以下の論文に纏めてある。
K. Oguchi et al., Appl. Phys. Lett. 108, pp 0111105 (2016); Erratum, Appl. Phys. lett. 112, pp
029901 (2018).
5.2 電気光学信号の導出
本節では様々な対称性を持つ EO結晶を用いた際のバランス検出信号を導出する際の計算手順につ
いて説明する。一般にバランス検出信号は、電場によって誘起された複屈折をモデル化した複屈折描像
によって計算される [65]。このモデル化には屈折率楕円体の固有ベクトル (速軸・遅軸の向き)、固有値
(2つの軸の屈折率)を求める必要がある。しかし、これらを求める為の計算は非常に大変であり [65]、
今まで結晶構造が最も単純な立方格子結晶の場合のみ定式化されてきた。立方格子の場合についても、
式 (15)∼(17)に示した通り、遅軸の向き、2軸間の位相差も平方根を含むような複雑な式で記述され、
物理的な背景が不明瞭である。
一方で周波数混合描像では和周波・差周波発生を記述することでEO信号 S(τ)を導出する。S(τ)は
和周波・差周波電場E3のY成分に比例し (式 (73)参照)、その物理的な背景は明確である。更に以下
で説明するように導出手順も簡便である。まず、E3のY成分を求めるには非線形分極 P ′3Y (Ω, ω3−Ω)
が分かれば良い。P ′3Y は式 (49)を解くだけで求めることができ、複屈折描像のように屈折率楕円体の
固有ベクトル、固有値を求める作業は必要ない。
したがってGaSe結晶、LiNbO3結晶のように結晶構造が複雑なEO結晶を使用した場合でも複屈折
モデルと比較すると簡便にバランス検出信号を導出することができる。よって本章でも第 3章と同様
第 5 章 5.2電気光学信号の導出
に周波数混合描像を用いてバランス検出信号を導出する。なお使用する変数の定義は第 3章と同じで
ある為、省略する。
まず最初に非線形分極を計算する。式 (49)のように、点群 6¯m2に属するGaSe結晶の非線形光学テ
ンソルを以下に示す。 0 0 0 0 0 dd −d 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0
 (119)
このようにGaSe結晶では 3つの成分のみが残り、その他は 0となる。次に点群 3mに属する LiNbO3
結晶の非線形光学テンソルを以下に示す。 0 0 0 0 d′ dd −d 0 d′ 0 0
d′′ d′′ d′′′ 0 0 0
 (120)
ここで d、d′、d′′、d′′′は全て異なる。このようにGaSe結晶と比べると非 0成分が多いことが分かる。
ただし c − cut LiNbO3 結晶を使用する場合、d′、d′′、d′′′ は和周波・差周波発生に寄与せず、dのみ
が寄与する為、式 (119)と式 (120)は全く同じテンソルになる。よってバランス検出信号も等しくな
る。ここで何故、d′、d′′、d′′′が和周波・差周波発生に寄与しないかについてを説明する。まず c− cut
GaSe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用した時の結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)と実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)の関係を
以下に示す。
Xˆ = xˆ cosϕ− yˆ sinϕ
Yˆ = xˆ sinϕ+ yˆ cosϕ
Zˆ = zˆ (121)
テラヘルツ電場、プローブ光は Z 方向へ伝搬するので Z方向と平行な z方向の電場は 0になる (縦波
は考えない)。その為、c− cut LiNbO3結晶を使用した時の非線形分極は以下のように計算できる。
P3x(Z, ω3)P3y(Z, ω3)
P3z(Z, ω3)
 = 2ε0
 0 0 0 0 d′ dd −d 0 d′ 0 0
d′′ d′′ d′′′ 0 0 0
 ·

E1x(Ω)E2x(ω2)
E1y(Ω)E2y(ω2)
0
0
0
E1x(Ω)E2y(ω2) + E1y(Ω)E2x(ω2)

(122)
このようにEz = 0より d′、d′′、d′′′は和周波・差周波発生に寄与しない。そして非線形分極も c− cut
GaSe結晶と等しくなる。
それでは式 (67)を参考にして c − cut GaSe結晶を使用した時の非線形分極 P ′3Y (Ω, ω3 − Ω)を求
める。
P
′
3Y (Ω, ω3 − Ω) ∝ ε0d(ω3,Ω, ω3 − Ω)A
′
2(ω3 − Ω)[
A
′
1(Ω) cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + iB
′
1(Ω) sin(Ψ(Ω)− 3ϕ)
]
(123)
式 (73)からEO信号 S(τ)は和周波・差周波数電場のY成分に比例することが分かる。和周波・差周波
数電場のY成分は P ′3Y に比例するので、S(τ)も P
′
3Y に比例する。そこで、ここでは P
′
3Y (Ω, ω3 −Ω)
のみ記述した。d(ω3,Ω, ω3 − Ω)はGaSe結晶を使用する場合は d = −d16とし、LiNbO3結晶を使用
する場合は d = d22とすれば良い。導出された P ′3Y (Ω, ω3−Ω)を用いると、バランス検出信号 S(τ)は
以下のように記述できる。
S(τ) =
∫ +∞
−∞
f(Ω)
[
A
′
1(Ω) cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + iB
′
1(Ω) sin(Ψ(Ω)− 3ϕ)
]
exp(−iΩτ)dΩ (124)
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フィルタ関数 f(Ω)は式 (75)と同じである。電場ベクトル波形の X,(Y)成分を測定する場合は ϕ = 0
(ϕ = −pi/2)とすれば良い。次節では実験検証を行う前に結晶構造の対称性とバランス検出信号の関
係について述べる。
5.3 結晶構造の対称性とバランス検出信号の関係
本節では結晶構造の対称性とバランス検出信号の関係について述べる。第 1章で述べた通り、近年
では位相整合が取れる最適な EO結晶を選択することで波形測定が可能な周波数帯域が近赤外域まで
拡張されている。今後も新しい EO結晶の開発と共に波形測定が可能な周波数帯域が拡張することが
予想される。そうした時に使用する EO結晶の対称性からバランス検出信号を予想できれば非常に便
利である。そこで本節では結晶構造の対称性とバランス検出信号の関係について述べる。なお本節の
内容は次節の実験検証とは関わりがない事を明記する。
まず本節ではEO結晶の結晶軸の向き (ϕ)、テラヘルツ電場ベクトルの向き (γ)によってバランス検
出信号がどのように記述できるか、が主要な内容となるので位相不整合、吸収、プローブ光のパルス
幅の効果などは考えない。まず式 (18)によれば (110)面の ZnTe結晶を使用した時の EO信号は以下
のように記述できる。
S ∝ ETHz
(
cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ)) (125)
次に c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用した時のバ
ランス検出信号を計算する。式 (90)、(91)を用いて式 (124)中のA′1、B
′
1、ΨをETHz、γに変換する。
この時、バランス検出信号 S(τ)は以下のように記述される。
S ∝ ETHz cos(3ϕ− γ) (126)
式 (126)の特徴は EO結晶 (角度 ϕ)を 120◦回転させても、バランス検出信号が不変なことである。こ
の対称性は 3つの EO結晶の結晶面の対称性に由来する。結晶構造を可視化するプログラム VESTA
[66](Visualization for Electronic and STructural Analysis)を用いて描画した ZnTe、GaSe、LiNbO3
結晶の結晶構造を、それぞれ図 5.1、5.2、5.3に示す。
それぞれの結晶構造は大きく異なるが図 5.1(b)、5.2(b)、5.3(b)を見ると原子の配置が全て六角形に
なっており 120◦の対称性があることが分かる。この結晶面の 120◦の対称性の為、EO信号にも 120◦
の対称性 (式 (126)参照)が現れたと思われる。
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図 5.1: (a)ZnTe結晶の結晶格子。Zn原子は緑色、Te原子は赤色の球体で表示している。(b)(111)面
方向から見た ZnTe結晶の様子。(a)の (0 0 0)と (1 1 1)にある原子が重ねる方向から見た図である。
六角形構造になっており、120◦の対称性がある為、EO結晶 (角度 ϕ)を 120◦回転させても、バランス
検出信号 S(τ)は不変である。全ての画像はVESTA [66]を用いて描画した。
図 5.2: (a)GaSe結晶の結晶格子。Ga原子は緑色の大きい、Se原子は黄緑色の小さい球体で表示して
いる。(b)結晶格子を c − axisに対して垂直な面で切った時の図 (c − cut GaSe結晶) (c)正六角形格
子を書き加えた図。正六角形格子として見ると、120◦の対称性があることが分かる。よって赤丸を中
心に EO結晶を 120◦回転させても、対称性から S(τ)は不変である。全ての画像はVESTA [66]を用
いて描画した。
図 5.3: (a)LiNbO3結晶の結晶格子。Li原子は薄い緑色の、Nb原子は濃い緑色の、O原子は小さい赤
色の球体で表示している。(b)結晶格子を c− axisに対して垂直な面で切った時の図 (c− cut LiNbO3
結晶) (c)正六角形格子を書き加えた図。図 5.2と同様に EO結晶を 120◦ 回転させても、対称性から
S(τ)は不変である。全ての画像はVESTA [66]を用いて描画した。
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5.4 本章の理論構築の結論
本章では c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用した
時の EO信号を周波数混合描像を用いて計算した。上記 3種類の結晶は全て図 5.4(a)に示したような
正六角形の結晶格子で構成されている (図 5.1、5.2、5.3参照)。正六角形は 120◦ の対称性を持つ為、
EO結晶を 120◦回転させてもテラヘルツ電場とプローブ光電場にとって、結晶は不変である。そうし
た EO結晶の対称性から、バランス検出信号 Sも 120◦の対称性を持つこと、つまり EO結晶を 120◦
回転させてもバランス検出信号 Sは不変であるということが分かった (図 5.4(b)参照)。それでは、次
節では理論構築の結果を用いて偏光分光測定 (各周波数成分の偏光状態を測定すること)が可能か、実
験検証を行う。
5.5 実験検証
本節では (111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut GaSe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用して
電場ベクトル波形を計測する。前章で示した通り同じ電場ベクトル波形を計測しても、EO結晶ごと
にテラヘルツ電場の検出効率 (f(Ω))が異なるので、EO結晶を変えると測定される電場ベクトル波形
も変わってしまう。その為、測定された電場ベクトル波形を単純に比較しても意味はない。一方、第 3
章で示した通り、各周波数成分の偏光状態は、使用する EO結晶に依らず等しいはずである。そこで
本章の実験検証でも、3つの EO結晶それぞれを使用して測定された電場ベクトル波形を周波数分解
して各周波数成分の偏光状態を比較する。実験配置は第 3章、第 4章の測定系と同じである。また電
場ベクトル波形から各周波数成分の偏光状態 (楕円率角と旋光角)を求める方法は第 3章とほぼ同様の
手順で行った。唯一の違いは、回転 EO結晶法によって電場ベクトル波形を計測するのではなく、EO
結晶の向きを ϕ = 0◦または、90◦ に固定して電場ベクトルの X, Y成分を別々に測定した点である。
これはGaSe結晶、LiNbO3結晶を使用した時、テラヘルツ電場由来の信号に比べて残留複屈折由来の
信号が非常に大きく、回転 EO結晶法を用いて計測ができなかったからである。詳細は『付録 B』で
述べる。
図 5.5に (111)面で切り出された ZnTe結晶 (厚さ 1 mm)、c− cut GaSe結晶 (厚さ 0.1 mm)、c− cut
LiNbO3結晶 (厚さ 0.5 mm)を使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形を示す。スケールを合わ
せる為にGaSe結晶、LiNbO3結晶を用いて測定された波形をそれぞれ 7倍、600倍に拡大している。
このように検出波形の振幅が大きく異なるのは検出効率 f(Ω)の値が結晶ごとに大きく異なるからで
ある。特に LiNbO3結晶はテラヘルツ周波数帯と近赤外周波数帯で屈折率が大きく異なることが知ら
れており [62]、テラヘルツ帯の屈折率 n(Ω) =5.16に対して近赤外の群屈折率 ng =2.23である為 [63]、
位相不整合が非常に大きい。したがって検出効率 f(Ω)の値は非常に小さくなる。
図 5.4: (a)本章で使用した EO結晶 3種類の結晶格子 (正六角形)を表した図。EO結晶を 120◦回転さ
せても元の結晶と重なる。(b)EO結晶の対称性から導かれるバランス検出信号 Sの対称性
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図 5.5: c − cut GaSe結晶 (厚さ 0.1 mm)、(111)面で切り出された ZnTe結晶 (厚さ 1 mm)、c − cut
LiNbO3結晶 (厚さ 0.5 mm)を使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形 [67]。スケールを合わ
せる為にGaSe結晶、LiNbO3結晶を用いて測定された波形をそれぞれ 7倍、600倍に拡大している。
Reproduced from [Appl. Phys. Lett., Vol. 108, Issue 1, pp. 011105 (2016).], with the permission
of AIP Publishing.
図 5.6: EO結晶内部でのテラヘルツ電場ベクトル波形の多重反射の様子、及び多重反射がある時の測
定波形の様子。多重反射があると∆tだけ遅れた遅延時間にて同様の波形が観測される。
厚さ 0.1 mmのGaSe結晶を使用した波形にて、4 ps付近に小さな波形が見える。これは多重反射
由来の信号である。図 5.6に EO結晶内部でのテラヘルツ電場ベクトル波形の多重反射の様子、及び
多重反射がある時の測定波形の様子を示す。EO結晶の表面及び裏面では反射が起こる。この反射波
形は EO結晶の中を余計に 1往復する為、最初の波形と比べて∆t = 2nl
c
の遅延時間だけ遅れて検出
される。ここで lは結晶の厚さ、nは屈折率、cは光速である。GaSe結晶は使用した結晶の中で一番
薄い為、多重反射による波形が観測された。遅延時間を大幅に伸ばしていけば LiNbO3結晶、ZnTeで
も同様に多重反射による波形が観測されるはずである。
さて、このように使用する EO結晶を変更すると波形の振幅や多重反射の効果などが変わる為、同
じ電場ベクトル波形を測定しているのにも関らず測定される波形は大きく変わってしまう。しかし、こ
れらの波形を周波数分解して楕円率角 θ(Ω)と旋光角Ψ(Ω)をプロットすると 3つの結果は一致するは
ずである。図 5.7に 3つの EO結晶それぞれを使用して測定された楕円率角 θ(Ω)と旋光角Ψ(Ω)のス
ペクトルを示す。このように 3つの楕円率角 θ(Ω)と旋光角Ψ(Ω)のスペクトルは非常によく一致しい
る。唯一、LiNbO3結晶を使用した時の 1 THz以下の結果が他の 2つとあまり一致していない。図 5.5
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図 5.7: c − cut GaSe結晶 (厚さ 0.1 mm)、(111)面で切り出された ZnTe結晶 (厚さ 1 mm)、c − cut
LiNbO3 結晶 (厚さ 0.5 mm)を使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形の楕円率角 θ(Ω)と旋
光角 Ψ(Ω)スペクトル [67]。Reproduced from [Appl. Phys. Lett., Vol. 108, Issue 1, pp. 011105
(2016); Erratum, Appl. Phys. lett. 112, in press (2018).], with the permission of AIP Publishing.
に示した通り LiNbO3結晶を使用すると検出感度が非常に低く、測定の SN比も悪化する。その為、こ
の LiNbO3結晶を使用した時の 1 THz以下の結果の不一致は解釈の不備ではなく、測定の精度が足り
なかった為、一致しなかったと考えられる。
今まで電場ベクトル波形計測は結晶格子が最も単純な立方格子である点群 (4¯3m)に属する結晶の場
合のみで行われてきた。そこで本章では点群 (4¯3m)以外の結晶を使用した時の測定方法を考案し、そ
の実験検証を行った。GaSe結晶は高周波の電場波形計測用のEO結晶として使用されており [60,61]、
GaSe結晶を使用した電場ベクトル波形計測は将来的には円偏光二色性測定によるカイラリティーを持
つ生体分子の測定などに役立つことが期待される。
5.6 本章のまとめ
前章まででは (110)面で切り出された点群 (4¯3m)に属する閃亜鉛型結晶のみを EO結晶として使用
していた。一方で近年、中赤外の電場波形測定には位相整合条件を満たすGaSe結晶が多用されてい
る [60,61]。将来的に中赤外領域でカイラリティーを持つ生体分子の円偏光二色性測定 (第 1章参照)を
行う上で、GaSe結晶を使用した楕円偏光の電場ベクトル波形計測は非常に有用であると考えられる。
しかし、今まで楕円偏光の電場ベクトル波形計測に使用されてきた EO結晶は結晶格子が最も単純な
立方格子である点群 (4¯3m)に属する結晶のみだった。
本論文の第 3章で示した理論構築は非線形分極がある時のMaxwell方程式を基礎方程式として使用
している。Maxwell方程式はあらゆる場合の電場の伝搬を記述することができる方程式である (古典
電磁気学の範囲では)。よって第 3章で示した理論構築は 4¯3m以外の結晶を使用した時でも使うこと
ができる。本章では第 3章の手順に従いGaSe結晶、LiNbO3結晶を使用した時の検出信号を定式化し
た。実験検証の結果は『どんな EO結晶を使用しても各周波数成分の偏光状態を測定することができ
る』という主張が、点群 (4¯3m)に属する結晶以外でも適応できることを示した。
EO検出では様々な結晶・ポリマー素子が使用されている。例えば、LiTaO3結晶 [68]、有機分子結
晶 [69]、4H-SiC結晶 [32]などが挙げられる。今後も新しい材料が新たに開発されるであろう。本章で
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示した対称性の異なる結晶を用いた電場ベクトル測定は、将来的にそれらの結晶・ポリマー素子を用
いた電場ベクトル波形計測へも応用可能であると思われる。更に使用する素子ごとに理論構築を行う
のではなく、結晶の対称性からバランス検出信号が分かれば非常に便利である。本章では結晶の対称
性とバランス検出信号の関係の一例として、3回対称性を持つ結晶面を使用するとバランス検出信号
も 3回対称性を持つことを発見した。
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6.1 まとめ
本論文では電気光学 (EO)結晶の対称性を利用して楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形の測定
とその解釈を行った。EO結晶内部ではプローブ光とテラヘルツ波の間に位相不整合があり、また吸
収によってテラヘルツ電場の振幅が減衰する。このような状況下で、楕円偏光のテラヘルツ電場ベク
トルが直接 EO結晶に入射されると、プローブ光パルスが感じるテラヘルツ電場ベクトルの振幅と向
きは時々刻々と変化してしまう (第 1章、図 1.7参照)。その為、測定された楕円偏光のテラヘルツ電
場ベクトル波形をどう解釈したら良いのかが、明らかではなかった。
EO検出で位相不整合の効果を論じた論文は多数あるが、全ての先行研究は直線偏光の電場ベクト
ル波形の検出を取り扱った研究であった (2.5節参照)。直線偏光と楕円偏光の場合の大きな違いは、プ
ローブ光と時空間的に重なる電場ベクトルの大きさだけでなく、向きも変わってしまうことである。
つまり楕円偏光の電場ベクトル波形を測定し、測定された波形を解釈することができるモデルが必要
になる。波形解釈のモデルには大きく分けて以下の 2つがある。EO結晶内部で起こる非線形光学効
果を、EO効果によって定式化する複屈折描像と、和周波・差周波発生によって定式化する周波数混合
描像である。周波数混合描像ではテラヘルツ電場を静的な電圧として近似しない為、測定された楕円
偏光の電場波形を正確に解釈することができる。
そこで本論文では周波数混合描像による EO検出の理論構築を楕円偏光の場合に拡張し、吸収や位
相不整合がある状況下で測定された楕円偏光の電場ベクトル波形の解釈を行った。本研究で示したに
理論構築よって明らかになった事を章別に箇条書きにして纏める。
I. (第 3章)どんな閃亜鉛結晶型のEO結晶を用いても偏光分光が可能であること
楕円偏光の電場ベクトル波形を測定したい動機として、まず各周波数成分の偏光状態を測定した
い、偏光分光をしたいという事が挙げられる。偏光分光が可能になると、例えば円偏光二色性測
定などから生体分子のキラリティー同定などが可能になる。しかしEO検出では吸収や位相不整
合のせいで正確な楕円偏光の電場ベクトル波形を測定することができない。不正確な電場ベクト
ル波形を周波数分解して正確な偏光分光が可能なのか明らかではなかった。そこで第 3章では周
波数混合描像による EO検出の理論構築結果から、不正確な電場ベクトル波形を用いて正確な
偏光分光が可能であるという事を明らかにした。実験検証では厚さ・組成の異なる 3種類の EO
結晶を用意し偏光分光を行った。3つの測定結果から同等の偏光分光の結果を得ることができ、
実験の観点からも正確な偏光分光が可能であるという事を示した。
また本章では、理論構築の根底にある基礎理論として非線形分極がある時のMaxwell方程式を
使用した。Maxwell方程式はどんな周波数の電磁波、どんな非線形光学結晶の内部でも使用でき
る方程式であるので、本章で示した理論構築結果もどのような場合でも使用できると思われる。
II. (第 4章)空気中を伝搬する電場ベクトル波形の復元方法
EO検出では吸収や位相不整合のせいで正確な楕円偏光の電場ベクトル波形を測定することがで
きない。では吸収や位相不整合の効果を補正することで、実際に空気中を伝搬する電場ベクトル
波形を復元することはできないだろうか、というのが第 4章の動機であった。そこで波形復元の
方法を考案し、実験検証として異なるEO結晶を用いて測定された楕円偏光の電場ベクトル波形
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から空気中を伝搬する電場ベクトル波形の復元を行った。異なる波形から共通の波形を復元でき
た事から EO結晶内部での吸収や位相不整合の効果を取り除く事に成功したと考えた。
III. (第 5章)対称性の異なるEO結晶を用いても偏光分光が可能であること
第 3章では『どんな EO結晶を用いても偏光分光が可能である』と述べ、実験検証を行ったが、
理論構築・実験検証共に点群 4¯3m群に属する結晶を (110)面で切り出した場合に限られていた。
一方、非線形光学結晶 (EO結晶)は点群 4¯3m群に属する結晶以外にも沢山ある。特にGaSe結
晶は中赤外域で位相整合がよく取れる為、中赤外の電場波形測定によく使用されている。そこで
第 5章では c− cut GaSe結晶、(111)面 ZnTe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用した時の EO信
号を定式化し、その結果を用いて楕円率角と旋光角スペクトル測定を行った。
6.2 今後の展望
6.2.1 今後の展望-より広帯域な電場ベクトル計測に向けて
本論文で示した理論構築は非線形分極がある時のMaxwell方程式を基礎方程式として使用している。
また電場ベクトル (偏光)測定に利用している非線形光学テンソルの構造 (3×6の行列のどの成分が非 0
になるか)は結晶の対称性によって決まるので測定対象となる電場の周波数に依らず不変である。よっ
て位相整合が取れる非線形光学結晶を選択することで、あらゆる周波数帯で電場ベクトル波形計測が
可能になると期待される。
また EO結晶として使用されている結晶は本論文で使用した結晶の他にも沢山の結晶がある。結晶
以外では EOポリマーというポリマーも使用されている。そして今後も非線形光学定数が大きい材料
や位相整合が取れる材料が新たに開発されるであろう。将来的にこれらの新しい EO結晶・ポリマー
を使用して電場ベクトル波形測定を行う際、本論文で示した定式化の手順を用いれば簡便に測定手法
の構築・検証を行うことができるであろう。
6.2.2 今後の展望-円偏光二色性計測に向けて
偏光分光計測 (楕円率角・旋光角のスペクトル計測)の応用例として第 1章では円偏光二色性 (Circular
dichroism: CD)測定について述べた。CDとは試料の右回り円偏光と左回り円偏光の吸光度の差スペ
クトルを測定する手法であり、溶解度などの物理的性質が等しいにも関らず生体反応が異なるエナン
チオマー同士の分別に有用な手法である [23]。CD測定の難しい点は吸光度の差信号が非常に小さいこ
とである。そこで少しでも高い精度で偏光計測を行う工夫が不可欠となる。ここで高精度化を妨げる要
因として光学素子の低い透過率が挙げられる。中赤外領域、特に周波数 20∼30 THzほど (波長 15∼10
µm)の領域ではフォノン吸収による吸収線がある為、周波数応答が平坦な物質が非常に少ない。その
為、吸収線がある周波数では測定精度が低下したり、高い測定精度が要求される場合は、透過率を上
げる為に周波数ごとに別の素子を用いる必要が出てくる。
一方で、EO結晶を利用した直線偏光の電場ベクトル波形計測では、一つの EO結晶だけでも数十
THzの測定帯域を既に達成しており [8–10]、一つの測定で必要とされる周波数領域を網羅することが
できる。また EO結晶の対称性を利用した楕円偏光の電場ベクトル波形計測では、WG偏光子や光弾
性変調器不要な偏光計測が実現できる為、光学素子による強度減衰の問題がなく、高精度な CD測定
が期待できる。更に既存の CD測定では、楕円率角に相当する吸光度の差スペクトルのみが測定でき
るのに対して、楕円偏光の電場ベクトル波形計測では旋光角情報を含む全ての偏光情報を計測するこ
とができる。その為、分子配列や結晶構造による複屈折性を持ちうる固体試料などに於いて明確に複
屈折性由来の信号と旋光性由来の信号を分離できる可能性もある。
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6.2.3 今後の展望-非同期サンプリング法に向けて
本論文で用いた測定系では 1台のレーザー光源の光を分解してポンプ光、プローブ光として用いて
いた。共通の光源を用いている為、レーザー光源由来のジッターノイズなどが測定に影響を与えない
という長所がある一方で、この手法ではポンプ光、プローブ光の間の相対時間を走査する為に遅延ス
テージが必要になる。元々、連続的な波形を一定の間隔で離散的にサンプリングする場合、FT-IRな
どと同様に、周波数分解能は遅延ステージの移動量に制限されてしまう。例えば、図 1.6に示した波
形計測に於いては、遅延ステージを 10 µm(光路長を 20 µm)間隔で走査して 100点のデータをサンプ
リングしている。この条件下では、周波数分解能は 150 GHzに制限される。より長く遅延ステージを
走査するにも限界があり、また測定時間が長くなるに連れて、測定環境からの外乱などの影響が無視
できなくなる。
そこで短い測定時間で、長く波形を測定する方法として繰り返し周波数の若干異なる (非同期の)、2
台のレーザー光源を用いて波形を測定する方法がある [70]。2台のレーザー光源は繰り返し周波数が
若干異なる為、2つの光のタイミングはパルスごとに少しずつずれていく (図 6.1参照)。典型的には
frepが 100 MHzほど、∆が 100 Hz程度の値を持っている為 [70]、10 nsほどの間の時間波形の測定
をmsスケールの測定時間で行うことができる。またフーリエ変換した際の周波数分解能は 80 MHz
ほどである。この分解能を遅延ステージを用いて達成するには、数メートルの長さの稼働距離が必要
であり、現実的ではない。このように 2台の非同期のレーザー光源を用いて電場波形を測定する手法
は、その高い周波数分解能からガスセンシングなどへの応用が期待されている [71]。
上記で説明した非同期サンプリング法と本論文にて提案した電場ベクトル波形計測を組み合わせれ
ば、非常に周波数分解能の高い楕円率角・旋光角スペクトル計測が可能となり、エリプソメトリーや
振動円偏光二色性測定など様々な偏光計測への応用が期待される。
図 6.1: 繰り返し周波数の若干異なる (非同期の)、2台のレーザー光源。frep、frep +∆が二つの光源
の繰り返し周波数を表す。
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6.2.4 今後の展望-テラヘルツ電場振幅の測定に向けて
本論文を含む様々な研究に於いて、測定されたテラヘルツ電場波形の y軸の電場の大きさは一般に
任意スケール (arb. units)である。これは EO検出に於いて、直接計測されているのがプローブ光強
度、正確に言えば、バランス検出されたプローブ光強度だからである。プローブ光強度はテラヘルツ
電場の大きさに比例するので、電場波形の形状は正しく測定されているが、正確なテラヘルツ電場の
大きさ (例えば、1 kV/cmなど)は分からない。電場の大きさが任意スケールでは、他の研究との定量
的な比較を行うことができない。そこで、ポッケルス効果に基づく複屈折描像では、以下に示すバラ
ンス検出信号∆I/I とテラヘルツ電場の大きさETHzの関係からETHzを算出する [72]。
∆I
I
=
2pi lng
3r41tEO
λ
× ETHz (127)
ここで tEOはEO結晶表面での反射損失を表す。式 (127)に示した通り、∆I
I
とETHzの間の比例係数
を計算すれば、電場の大きさETHzを求めることができる。例えば、文献 [73]では、光伝導アンテナ
から発生したテラヘルツ電場波形をEO検出により測定し、そのピーク電場の大きさを 95 V/cmと見
積もっている (∆I/I は 7× 10−3ほど)。また、文献 [74]では、光整流法を用いてGaAsウェハから発
生したテラヘルツ電場の大きさを 3.03∼3.50 V/cmと見積もっている。しかし、式 (127)は位相整合
条件が完全に成立している場合の式である。実際には、位相不整合の効果により検出効率が低下する
為、式 (127)を用いると電場の大きさは過小評価されてしまう [72]。
そこで、本研究で示したバランス検出信号 S(τ)の式を用いて、テラヘルツ電場の大きさを見積もる
ことができれば、EO結晶内部での位相不整合と吸収の効果、そしてプローブ光のパルス幅の効果な
どを考慮して、より正確なテラヘルツ電場の大きさを見積もることができるはずである。
6.2.5 今後の展望-スクイーズド光測定に向けて
スクイーズド光の説明は第 1.1節にて行ったが、もう一度説明し、その後、展望を述べる。まず、一
般的なスクイーズド光の測定では、図 6.2のような測定系を組み、スクイーズド光と参照光の相関を調
べることで電場の揺らぎを測定している。スクイーズド光と参照光のどちらかの光路中に遅延ステー
ジを設置し、光路長差を変えることで相関関係の時間変化を観察できる。
一方で、近年、EO検出法による電場ベクトル波形計測手法を用いて、スクイーズド光の電場波形
を直接、計測できるようになった [4,5]。この手法では、積算しながら電場波形を計測するだけで、参
照光を用いることなく、図 6.3に示すようなスクイーズド光の電場波形を計測することができる。図
6.2のような測定系では、相関関係の時間変化が分かるのに対してEO検出法によるスクイーズド光測
定ではゆらぎの大きさを直接計測することができるのが特徴である。また、EO検出法による測定は
測定感度が高いという長所も持つ。順を追って説明する。スクイーズド光による電場の揺らぎは位置
Z、時刻 tによってランダムに揺らぐ。また空間的に広がったビーム径 E(X,Y )の中でもランダムに
揺らぐ。その為、観察している領域 (∆X∆Y∆Z∆t)が広がると、スクイーズド光による電場揺らぎ
は平均化されて観察できなくなる。EO検出法を用いたスクイーズド光測定では、測定に使用するプ
ローブ光を強く集光することでビーム径 (∆X∆Y )を小さくし、EO結晶 (∆Z)を薄くし、プローブ光
のパルス幅 (∆t)を小さくすることで、感度よく電場の揺らぎを測定することができる。
ただし、ここまでの説明は単色光の場合である。一般に電場ベクトル波形はパルス波形であり、文
献 [4,5]に於いてもパルス波形のスクイーズド光を測定している。図 6.4にスクイーズドしたパルス光
の電場ベクトル波形の一例を示す。パルス波形には様々な周波数成分が含まれており、一般的に角周
波数成分でスクイーズド状態は異なる可能性がある。しかし、スクイーズドした波形を周波数分解し
て各周波数成分のスクイーズド状態を調べる手法はまだ確立されていない。
また、EO検出法によるスクイーズド光の測定とは別個に、近年、偏光スクイーズド状態に関する
研究を行われている [75,76]。コヒーレント状態とスクイーズド状態の偏光状態の揺らぎをポアンカレ
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球上にプロットした図を図 6.5に示す。コヒーレント状態では 3つのストークスパラメーターの揺ら
ぎの大きさが等しく (∆S1 = ∆S2 = ∆S3)、偏光状態の揺らぎの大きさはポアンカレ球上で球体とし
て描画される。一方で、偏光スクイーズド状態では 3つの揺らぎの大きさが等しくない為、ポアンカ
レ球上では楕円体として描画される。こうした偏光スクイーズド状態の測定 [75, 76]にはさきほどの
相関測定の手法が用いられており、偏光ゆらぎの大きさの時間変化を直接計測した例はまだない。EO
検出法を用いた楕円偏光の電場ベクトル波形計測を応用することで、偏光ゆらぎの直接測定が期待さ
れている。
このように EO検出法を用いたスクイーズド光の測定には、既存の相関測定にはない長所がある。
その一方で、EO検出法により測定された波形の解釈が不十分である為、測定波形を解析し、より詳
細な光の量子情報を復元すること (例えば、波形を周波数分解して各周波数成分のスクイーズド状態
を調べる、など)ができない。そこで、本論文にて提案した『楕円偏光の電場ベクトル波形を解釈す
る理論』を応用し、スクイーズド状態の光の性質をより詳細に調べることができる理論を構築したい。
スクイーズド状態は光の量子性によって現れる状態であるので、スクイーズド状態の電場波形を解釈
は、量子光学による生成消滅演算子を用いて EO検出を解釈する必要がある [4]。本論文では、量子光
図 6.2: 一般的なスクイーズド光の測定方法。マイケルソン干渉計などを組み、スクイーズド光と参照
光の相関を調べる。BS: Beam Spliter, PD: Photo Detector
図 6.3: 数値計算で作成したスクイーズド光の電場波形 (周波数は 1 THzに設定)。(a)電場振幅の揺ら
ぎが大きく、位相の揺らぎが小さくなった時の電場波形 (b)電場振幅の揺らぎが小さく、位相の揺ら
ぎが大きくなった時の電場波形。
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図 6.4: スクイーズドしたパルス光の電場ベクトル波形の一例 (数値計算で作成)。様々な周波数成分を
含む為、電場振幅、位相のどちらの揺らぎが大きく (小さく)なっているのか、よく分からない。スク
イーズドした波形を周波数分解して各周波数成分のスクイーズド状態を調べる手法はまだ確立されて
いない。
図 6.5: コヒーレント状態と偏光スクイーズド状態の偏光状態の揺らぎをポアンカレ球上にプロットし
た図。3つのストークスパラメーターの揺らぎの大きさ∆S1、∆S2、∆S3が等しい状態をコヒーレン
ト状態、3つの揺らぎの大きさが等しくない状態を偏光スクイーズド状態と呼ぶ。
学を用いることなく、古典光学に基づいて理論構築を行ったが、量子光学を用いることで、『楕円偏光
の電場ベクトル波形』がどのように解釈されるのか、またどのように理論が拡張されるのか、非常に
興味深い課題であると言えよう。
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付 録
付録A 基礎方程式の適用範囲について
本付録では、第 3章で使用した基礎方程式、式 (45)がどのような条件下で適応できるのかについて
説明する。
まず使用する非線形光学結晶として半導体・絶縁体を仮定している為、電流密度 J を 0とした。半
導体・絶縁体にも電流が流れる現象として、高強度電場が印加された時に起こる絶縁破壊という現象
がある。文献 [77]によれば、入射電場Eの振幅がおよそ 1 MV/cmを超えると、絶縁破壊が現れる為、
電流密度 J = 0の近似が成り立たなくなる。よって電場振幅の上限値として 1 MV/cmという値を想
定する。文献 [77]の 1 MV/cmという値は静電場か、可視域のレーザー光源を想定していると思われ
るが、実際に高強度テラヘルツ電場を EO検出にて測定した研究 [78]でも、正しく波形が計測できな
くなる電場振幅の閾値として 2 MV/cmをあげている。よって 1 MV/cmという電場振幅の上限値は
テラヘルツ領域でも妥当であると言える。
次に非線形光学分極PNLについて説明する。本論文では非線形光学効果として 2次の非線形光学効
果を使用する。よって使用する結晶は反転対称性のない結晶のみである。反転対称性のある結晶では
電場の向きを反転させると、分極も同様に反転する。反転対称性のある結晶では反転操作を行うこと
で、式 (48)は以下のように変形される。
−P3i(Z, ω3) = 2ε0dijk(ω3;ω2,Ω)
(−E1j(Z,Ω))(−E2k(Z, ω2)) = P3i(Z, ω3) (128)
これより反転対称性のある結晶では 2次の非線形分極は常に 0になることが分かる。よって使用する
EO結晶は反転対称性のない結晶のみである。
またPNLの内、3次以上の非線形光学効果は無視した。その理由について説明する。まずPNLの担
い手として原子に最も弱く束縛された最外殻電子を考える [77]。最外殻電子の束縛エネルギーはおよ
そ 10 eVほどであり、最外殻電子と原子核の距離は水素原子のボーア半径を用いて以下のように見積
もることができる。
aB =
4piε0ℏ2
mee2
= 5.3× 10−11 m (129)
この時、最外殻電子が原子核から受ける平均的な電場Eatomの振幅は以下のように見積もることがで
きる [79]。
Eatom =
e
4piε0a2B
= 5.1 GV/cm (130)
また、原子核から受ける平均的な電場Eatomは、真空中のインピーダンス Z0 ∼ 377Ωを用いて、以下
のように光強度 Iatomに換算することができる。
Iatom =
1
2Z0
|Eatom|2 = 3.5× 1016 W/cm2 (131)
さきほど説明したように、入射電場Eの振幅は 1 MV/cm以下であり、光強度に換算すると 1GW/cm2
以下である。これはEatomと比べて非常に小さい。この時、最外殻電子は原子に強く束縛されており、
ポテンシャルの谷周辺のみで振動していると考えることができる (図A.1(a)参照)。その為、入射電場
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E の効果を取り入れた分極PNLは以下のように、摂動論的に電場 E のべき級数によって表現するこ
とができる。
PNL =
1
2!
∂2PNL
∂E2
E2 +
1
3!
∂3PNL
∂E3
E3 +O(E4) (132)
ここで一般にはE2、E3の項の係数を以下のように非線形感受率として定義する。
χ(2) ≡ 1
2!
∂2PNL
∂E2
(133)
χ(3) ≡ 1
3!
∂3PNL
∂E3
(134)
式 (132)から分かる通り、χ(2)、χ(3)はそれぞれ 2次、3次の非線形光学効果の発生効率を表す変数であ
る。最外殻電子が感じる電場は主にEatomである。よってχ(2)、χ(3)の典型的な値はχ(2) ∼ χ(1)/E2atom、
χ(3) ∼ χ(1)/E3atomと見積もることができる。具体的に計算すると以下のようになる [51, 77]。
χ(2) ∼ 10−8 esu ∼ 10−9 cm/V (135)
χ(3) ∼ 10−14 esu ∼ 10−19 cm2/V2 (136)
なおガウス単位系 (esu、statvoltなど)と SI単位系の変換については文献 [51, 79]などに詳しい。式
(135), (136)から分かる通り、電場振幅 |E|が |E| ≤1 MV/cmの場合、χ(2)|E|2 ≫ χ(3)|E|3より 3次の
非線形分極は 2次の非線形分極に比べて非常に小さく、3次の非線形光学効果を無視する近似は妥当と
言える。近年では、高強度のテラヘルツ電場を用いて 3次の非線形光学効果の観測に成功した例が報告
されている [80]。しかし、この研究では、非線形媒質として特定の結晶面や反転対称性のある結晶、また
は気体を使用している為、2次の非線形光学効果が発現せず、主な非線形光学効果は 3次になり、3次の
非線形光学効果の観測が可能になる。本論文では二次の非線形光学効果が起こる前提で定式化を行って
いるので、こうした反転対称性のある結晶や気体媒質を用いた場合については考慮していない。また電
場振幅 |E|とχ(2)を用いると和周波・差周波発生電場の振幅 |E3|は |E3| ≤ χ(2)(1MV/cm)2 ∼ 1kV/cm
と見積もることができる。このように和周波・差周波発生電場の振幅は元となるテラヘルツ・プロー
ブ光の電場振幅と比べて 10−3 ほど小さいので、和周波・差周波発生電場を元にした非線形光学効果
(図 3.1にてバツ印をつけた過程)は無視できると考えられる。
最後に本研究で、二次の非線形光学効果の内、テラヘルツ電場と近赤外のプローブ光の間で発生す
る和周波・差周波発生のみを考慮している点について説明したい。第 3章の式 (76)などで示したよう
図 A.1: 電子が感じるポテンシャルの原子核からの距離依存性。(a)外部から受ける電場が弱い場合 (b)
外部から受ける電場が強い場合。本論文では (a)のような電場が弱い状況を想定している為、2次の摂
動 (非線形光学効果)のみを考慮している。黒い点線は外部電場によるポテンシャルを表す。
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に EO検出法ではバランス検出信号 S(τ)の τ 依存性を測定する。τ は遅延ステージの位置によって変
化する量であり、テラヘルツ電場と近赤外のプローブ光の間の相対遅延を表す。テラヘルツ電場の第
二高調波発生もプローブ光電場の第二高調波発生も τ には依存しない為、S(τ)の τ 依存性を測定する
上では影響がない。他にも、位相整合が取れない為、テラヘルツ電場の第二高調波発生もプローブ光
電場の第二高調波発生も発生効率が非常に低く、無視できるという理由もある。
付録B 電気光学結晶の残留複屈折が回転電気光学結晶法測定に与える影響
本付録では、EO結晶の残留複屈折が回転 EO結晶法による測定に与える影響について以下の国際
学会発表を引用して論じる。
(Oral) K. Oguchi et al., International Workshop on Terahertz Science and Technology 2013 (OTST2013)
W3C-4 (Kyoto, Japan), (April 1-5, 2013).
一般にテラヘルツ電場が印加されていないEO結晶は屈折率が等方的な結晶であると仮定されている。
しかし、実際には結晶作製時の応力によって生じたひずみにより複屈折が生じてしまう。この残留ひ
ずみによる複屈折を残留複屈折と呼ぶ。本付録では、この残留複屈折が回転 EO結晶法測定に与える
影響について説明する。
図B.2(a)にテラヘルツ電場が EO結晶に印加されている時とされていない時のバランス検出信号を
示す。2つの信号には大きな差が見られない。これはテラヘルツ電場由来の信号に比べて EO結晶の
残留複屈折由来の信号が非常に大きいからである。EO結晶を回転させると残留複屈折由来の信号が
変化するのは以下に述べる 2つの理由からである。まず 1つ目は、EO結晶の回転によって残留複屈折
の遅軸・速軸の向きが変わるからである。2つ目は残留複屈折が 1つの結晶の場所ごとに異なる為であ
る。残留複屈折は結晶作製時の応力・ひずみによって生じる為、応力・ひずみ分布によって場所ごと
に異なる。その為、EO結晶の回転中、テラヘルツ波とプローブ光のビームスポットがEO結晶の回転
中心に当たっていない場合、テラヘルツ波とプローブ光のビームスポットが移動し (図 B.3参照)、そ
の結果、残留複屈折も EO結晶の回転と共に変化する。
このように残留複屈折の影響は結晶作成条件に依存するので統一的な理論構築が難しい。そこで以
下のようにバランス検出信号はテラヘルツ波由来の信号と残留複屈折由来の信号の線形和で記述でき
る [37, 81]と考える。
S ∝ ETHz
(
cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ))+Res. (137)
Res.は残留複屈折由来の信号である。式 (137)の主張は、テラヘルツ電場が EO結晶に印加されてい
る時とされていない時のバランス検出信号の差分を取るとテラヘルツ波由来の信号だけを抜き出すこ
とができるということである。図B.2(b)にテラヘルツ電場が EO結晶に印加されている時とされてい
ない時のバランス検出信号の差分を示す。更に図 B.2(b)の結果を 1000回積算した結果を図 B.2(c)に
示す。図 B.2(c)では実験結果とフィッティング曲線がよく一致しており式 (137)の通り、バランス検
出信号はテラヘルツ波由来の信号と残留複屈折由来の信号の線形和で記述できると考えて良さそうで
ある。
この残留複屈折の影響が非常に問題になるのがテラヘルツ波由来の信号がRes.に比べて非常に小さ
い時である。テラヘルツ波由来の信号が小さく測定が難しい場合、プローブ光の強度を上げてテラヘ
ルツ波由来の信号を強くするということが考えられる。しかしプローブ光強度を上げると同時にRes.
も強くなってしまい検出器の信号が飽和する為、Res.のせいでプローブ光の上限強度が制限される。
回避策としてQWPの角度を僅かに変える方法が挙げられる。例えば EO結晶の残留複屈折によって
プローブ光が右回りの楕円偏光になってしまったら、この右回りの楕円偏光がQWP透過後に出来る
だけ円偏光になるようにQWPを調整するということである。しかし、QWPを僅かにずらしてしま
うと残留複屈折による信号とテラヘルツ波の信号のクロスタームによる信号が発生してしまい、どれ
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図 B.2: (a)テラヘルツ電場が EO結晶に印加されている時 (赤丸)とされていない時 (黒丸)のバラン
ス検出信号。(b)テラヘルツ電場がEO結晶に印加されている時とされていない時のバランス検出信号
の差分 (積算回数 1回)(c)図 (b)の信号を 1000回積算した結果。赤い曲線は式 (18)によるフィッティ
ング曲線を表す。
図 B.3: 残留複屈折を持つ EO結晶を使用して回転 EO結晶法を行った時の様子。テラヘルツ波とプ
ローブ光のビームスポットが EO結晶の回転中心に当たっていないと EO結晶の回転と共にテラヘル
ツ波とプローブ光のビームスポットが移動してしまう。
だけ感度の良い測定やどれだけ積算回数を増やしても実際の電場ベクトルの向きと比べて僅かにずれ
た向きが検出されてしまう [20]。このクロスタームによる角度ずれは 0.1◦のオーダーなので無視して
も良いが、無視できない場合はプローブ光強度を落として残留複屈折の信号を小さくしなければなら
ない。
先に示した測定結果ではRes.がテラヘルツ波由来の信号の 100倍程度の大きさだった為、テラヘル
ツ波がEO結晶に印加された時とされていない時の S(τ)の差分を取ることでテラヘルツ波由来の信号
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だけを抜き出すことができた。しかし、第 5章で使用したGaSe結晶、そして特に LiNbO3結晶の場
合、Res.がテラヘルツ波由来の信号と比べて数千倍以上大きく回転 EO結晶法によって電場ベクトル
を測定することができなかった。そこで第 5章では回転 EO結晶法の代わりに ϕ = 0◦、90◦に固定し
て電場ベクトルのX, Y成分を別々に測定した。
付録C 波形復元の近似：∆/kR1 の大きさについて
式 (110)では位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
の振幅 ETHz(Z,Ω, t)と角度 γ(Z,Ω, t)が測定から得ら
れると述べた。しかし厳密には位置 Z = l
2
から僅かにずれており Z = l
2
− ∆(Ω)
kR1 (Ω)
での電場ベクトル
が測定される。この ∆(Ω)
kR1 (Ω)
は非常に小さい為、本文の波形復元では∆(Ω)の効果を無視した。本付録
では、この∆(Ω)の僅かな効果について議論したい。まず∆(Ω)の定義を示す。
∆(Ω) ≡ tan−1 σ2(Ω)
σ1(Ω)
, (138)
ここで σ1(Ω)及び σ2(Ω)は位相不整合の大きさを表す a(Ω)と吸収係数 β1(Ω)によって以下のように
定義される変数である。
σ1(Ω) ≡ β1(Ω) cos(a(Ω)l
2
) sinh
(β1(Ω)l
2
)
+ a(Ω) sin(
a(Ω)l
2
) cosh
(β1(Ω)l
2
)
(139)
σ2(Ω) ≡ β1(Ω) sin(a(Ω)l
2
) cosh
(β1(Ω)l
2
)
− a(Ω) cos(a(Ω)l
2
) sinh
(β1(Ω)l
2
)
. (140)
σ1(Ω)及び σ2(Ω)は a(Ω)と β1(Ω)によって決まるので、∆(Ω)つまりZ = l
2
からのズレもテラヘルツ
電場の角周波数Ωに依存する。また式 (140)を見て分かる通り、σ2(Ω) ̸= 0つまり∆(Ω) ̸= 0となるの
は a(Ω) ̸= 0かつ β1(Ω) ̸= 0の時のみである。図C.1に厚さ 1 mmの ZnTe結晶を EO結晶として使用
した時の∆/kR1 の大きさを示す。
ZnTe結晶は 5.2 THzにフォノン共鳴を持つ為 [26]、高周波になるほど位相不整合と吸収の両方が
大きくなる。∆(Ω)はEO結晶内部での位相不整合と吸収の両方が大きいほど、大きくなるので高周波
になるほど∆(Ω)も大きくなる。それでも∆/kR1 は 5 µm以下であり、EO結晶内部での 2.5 THzの電
磁波の波長 120 µm/n(Ω) ≈40 µmと比べて十分に短い。
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図 C.1: 厚さ 1 mmの ZnTe結晶をEO結晶として使用した時の∆/kR1 の大きさ。位相不整合と吸収の
両方が大きい高周波数 (2 THz以上)で∆/kR1 は大きくなる。それでも∆/kR1 は 5 µm以下であり、EO
結晶内部での 2.5 THzの電磁波の波長 120 µm/n(Ω) ≈40 µmと比べて十分に短い。Reprinted with
permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33, 1946-1956 (2017))
将来的にフォノン共鳴帯に近い周波数帯の電場ベクトル波形を復元したい場合は∆/kR1 を考慮した
方が良いかもしれないが、フォノン共鳴帯に近い周波数帯では検出感度 (f(Ω))が著しく低い為、現実
的ではない。それよりはフォノン共鳴帯が別の周波数帯にあり検出感度 (f(Ω))が比較的高い、別の
EO結晶を使用する方が現実的である。例えば、4H-SiCのように剛性がある結晶を使用するとフォノ
ン共鳴周波数が高周波側へ移動する為、ZnTe、GaPでは測定感度が低い 5∼10 THzの電場ベクトル
測定も可能になる [32]。以上の理由から∆(Ω)による位置 Z = l
2
からのズレは実験上、問題にならず
本文中では、その寄与を無視した。
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付録D 波形復元に使用したパラメーター
本付録では、波形復元に使用したパラメーターについて説明する。正確に波形波形復元を行う為に
は式 (118)に含まれるパラメーター F (Ω)、a(Ω)、β1(Ω)を正確に求める必要がある。この 3つのパラ
メーターを求めるのに必要なのはEO結晶のテラヘルツ周波数領域での屈折率 n(Ω)、テラヘルツ周波
数領域での吸収係数 β1(Ω)、近赤外領域での群屈折率 ng、プローブ光パルスのパルス幅 τp、非線形光
学テンソルの値 χ(2)である。パルス幅 τpは使用する光源のスペック値 90 fsを使用すれば良いし、そ
の他の値は文献値を引用することで値を決めることができる。
しかし、屈折率と吸収係数は文献値と多少異なる可能性がある。なぜなら、EO結晶として使用した
ZnTe、GaPは半導体結晶であり、一般に半導体の伝導度・複素屈折率は半導体の不純物ドープ濃度に
よって大きく変わる。そうした不純物濃度の違いにより、本研究で使用した厚さ 1 mmの ZnTeと厚
さ 0.4 mmのGaP結晶の n(Ω)、β1(Ω)、ngが文献値と等しいとは限らない。そこで 2つのEO結晶の
n(Ω)、β1(Ω) ngを実際に測定し、その測定値を使用してパラメーター F (Ω)、a(Ω)、β1(Ω)を求めた。
n(Ω)、β1(Ω)測定には図 3.5の測定系を使用した。測定対象のEO結晶を図 3.5の pos Bの位置に設
置して pos Cの位置には別の EO結晶を設置する。測定対象の EO結晶が pos Bにある時とない時の
テラヘルツ電場波形を測定し、各周波数成分の振幅と位相を比較すれば n(Ω)、β1(Ω)が得られる。
それでは図D.1に n(Ω)、β1(Ω)の測定結果を示す。文献 [59]のように、ZnTeの n(Ω)は周波数の増
加と共に増加している。ZnTeの β1(Ω)も 1.7 THz付近にピーク構造をもっており、その値はおよそ
2 mm−1である。これは文献 [59]と同様の傾向である。GaPの n(Ω)に関しては、文献 [28]と比較す
る。本研究の測定値、文献 [28]共におよそ 3.35で周波数に依らず一定値を保っていることが分かる。
GaPの吸収係数 β1(Ω)に関しては比較検討できる文献を見つけることができなかったので、特に検討
はしない。
次に ngの測定方法について説明する。測定対象の EO結晶を図 3.5の pos Aの位置に設置して pos
Cの位置には別の EO結晶を設置する。測定対象の EO結晶が pos Aにある時とない時のテラヘルツ
電場波形を測定する。この時のテラヘルツ電場波形を図D.2に示す。pos Aに EO結晶を設置すると
プローブ光の光路長が (ng − 1)lだけ長くなり、時間原点が (ng − 1)l/cだけ前方に移動する。この時
間差からプローブ光パルスの群屈折率 ngを求めることができる。測定の結果 ZnTe、GaP結晶にて、
それぞれ ng = 3.22, 3.54という値を得た。この値は文献 [27,28]の値と同様の値である。EO結晶の製
法の違いや不純物濃度の違いにより、文献値とは多少異なる n(Ω)、ng、β1(Ω)が測定から得られる可
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図 D.1: 波形復元に使用した EO結晶 (1 mmの ZnTeと厚さ 0.4 mmのGaP結晶)の n(Ω)、β1(Ω)の
測定結果。Reprinted with permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33,
1946-1956 (2017))
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図 D.2: プローブ光パルスの光路中 (pos A)に何もサンプルを入れない時 (図中のキャプション：wo
Sample)、サンプルとして GaP結晶を設置した時 (図中のキャプション：Pr GaP)、サンプルとして
GaP結晶を設置した時 (図中のキャプション：Pr ZnTe)のテラヘルツ電場波形。EO結晶の厚さを l
とすると (ng − 1)lだけ光路長が長くなり、時間原点が (ng − 1)l/cだけ前方に移動する。
能性もあったが、測定結果は文献値と近い値を持った。その為、そのまま文献値を適用しても正確な
波形復元ができた可能性がある。
最後に非線形光学テンソルの値 χ(2)について説明する。非線形光学テンソルの値は文献 [28]を引用
し ZnTe結晶では 4 pm/V、GaP結晶では 1 pm/Vという定数を使用した。文献 [45]では非線形光学
テンソルの周波数依存性を考慮しているが、これは 5 THz∼10 THz程度に存在するフォノン共鳴を考
慮した為である。本論文の実験では 2.5 THz以下の低周波数帯を使用し、フォノン共鳴を考慮する必
要がない。そこで本論文では非線形光学テンソルの値として定数を用いた。
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本付録ではバランス検出信号 S(τ)の ϕ依存性について周波数混合描像から説明する。68ページで
は (110)面で切り出された ZnTe結晶を使用すると S(τ)には ϕと 3ϕ成分が出てくること (式 (125)参
照)、c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用すると 3ϕ成
分のみが出てくること (式 (126)参照)を述べた。本付録ではバランス検出では、S(τ)には ϕと 3ϕ成
分以外の、例えば 2ϕと 4ϕ成分は出てこないことを示す。
まずバランス検出信号は EO結晶、QWP透過後の |EY |2 − |EX |2に比例する。EO結晶透過後のプ
ローブ光は元々のプローブ光E2と和周波・差周波発生電場E3の和で書ける。これがQWPを透過す
ると以下にような偏光状態になる。
Q
(
−pi
4
)
·
(
E2X + E3X
E2Y + E3Y
)
=
1√
2
(
(E2X + E3X) + i(E2Y + E3Y )
i(E2X + E3X) + (E2Y + E3Y )
)
(141)
ここでQWPのジョーンズ行列は式 (9)で定義した通りである。この時バランス検出信号は以下のよ
うになる。
S ∝ |i(E2X + E3X) + (E2Y + E3Y )|2 − |(E2X + E3X) + i(E2Y + E3Y )|2
= 4Re
[
i(E2X + E3X)(E
∗
2Y + E
∗
3Y )
]
≈ 4Re
[
iE2XE
∗
3Y
]
(142)
ここでプローブ光はX偏光でありE2Y = 0であること、和周波・差周波発生電場E3の振幅はプロー
ブ光E2の振幅に比べて非常に小さい為、2次の微小量であるE3XE∗3Y は無視できることを考慮した。
これより分かることはバランス検出信号 S は和周波・差周波発生電場の Y成分 E3Y によって決まる
ということである。そしてE3Y は非線形分極PNLのY成分によって決まる。従って S(τ)の ϕ依存性
は非線形分極PNLのY成分によって決まる。
次に非線形分極PNLの Y成分に ϕと 3ϕ成分が出てくる理由について説明したい。式 (49)に示し
た通り、非線形分極PNLの計算は結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で行う。その為、テラヘルツ電場ベクトルもプ
ローブ光の電場ベクトルも座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)に書き直す必要がある。
まずテラヘルツ電場E1とプローブ光電場E2を結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)に変換した際、それぞれが cosϕ、
sinϕの 1次関数となる。非線形分極PNLはテラヘルツ電場E1とプローブ光電場E2の積で記述でき
るから 2つの ϕの積で書ける。つまり cos(2ϕ)と sin(2ϕ)の関数になる。最後に非線形分極PNLを結
晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)から実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)に変換すると、もう 1個 ϕが加わる。2ϕ± ϕ = 3ϕ or ϕ
よりPNLのY成分、そしてバランス検出信号 Sは ϕ成分と 3ϕ成分のみで記述できる。
第 5章で説明した通り、4¯3m群の結晶の (111)面や 6¯m2群の結晶の c− cut面は三回対称性を持つ
(120◦回転させると元の面と重なる)。このような結晶面を使用した時は ϕ成分が消えて 3ϕ成分のみ
が残るが、その他の一般的な結晶面については上記の通りバランス検出信号 Sは ϕ成分と 3ϕ成分で
記述できる。
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本付録では、光伝導アンテナ、または非線形光学結晶 (ZnTe結晶)を使用した際に発生するテラヘ
ルツ電場ベクトル波形の形状の違いについて議論する。まず、光伝導アンテナを用いた際の電場波形
の形状について説明する。光伝導アンテナにポンプ光の超短パルス光を照射すると、光伝導アンテナ
中の半導体素子 (多くは低温成長したGaAs)中にキャリア (自由電子)が生成される。光伝導アンテナ
の電極部分には電圧が印加されている為、印加電圧によってキャリアは運動を開始する。この時、荷
電粒子の運動による双極子放射によって電磁波 (テラヘルツ波)が発生する。双極子放射の内、遠方で
は以下のように電流 J の 1階の時間微分に関する項のみがテラヘルツ電場の発生に寄与する [82]。
E1(Z, t) ∝ ∂J
∂t
(143)
式 (143)より、電流 J の立ち上がり、立下がりが早いほど放射されるテラヘルツ波のスペクトルは広
帯域になる。主に電流 J の立ち上がりはポンプ光のパルス幅 τpが小さいほど、立下がりは生成された
キャリア寿命が短いほど、早くなる。このようにテラヘルツ波のスペクトル幅は電流 J の応答速度に
よって決まる為、高周波数成分ほどスペクトル強度が弱くなる [83]。文献 [84]の式 (3)、(7)、(8)を用
いて、数値計算により求めた光伝導アンテナから発生するテラヘルツ電場波形とスペクトルを図 F.1
に示す。先ほどの説明通り、ポンプ光のパルス幅 τpが小さくなるほどスペクトル幅が広帯域になって
いること、高周波成分ほどなだらかに振幅が落ちていることが分かる。
次に非線形光学結晶 (ZnTe結晶)を使用した際に発生するテラヘルツ電場ベクトル波形の形状につ
いて説明する。非線形光学結晶を用いたテラヘルツ電場の発生方法は光整流法 (2.3節)と呼ばれてい
る。2.3節で式 (2)、(3)を用いて説明した通り、テラヘルツ電場はポンプ光の包絡線が作る非線形分極
から放出される。式 (2)にポンプ光の電場強度波形を代入して微分方程式を解くと、以下のように文
図 F.1: 光伝導アンテナから発生する (左)テラヘルツ電場波形の数値計算結果、(右)スペクトル結果。
図中の青線、赤線、黄線、紫線は、ポンプ光のパルス幅 τpがそれぞれ 300、200、100、50 fsの時の
結果。計算には文献 [84]の式 (3)、(7)、(8)を用いた。キャリア寿命は低温成長GaAsの値である 500
fs [85]を使用した。
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献 [30]の式 (6)を得ることができる。
A1(Z = l,Ω) =
√
2piχ
(2)
eff
n2(Ω)− ng τp exp(−
Ω2τ2p
4
)I0
[1
2
(
1 +
ng
n(Ω)
)
exp(iΩn(Ω)l/c)
+
1
2
(
1− ng
n(Ω)
)
exp(−iΩn(Ω)l/c)− exp(−iΩngl/c)
]
∼
√
2piχ
(2)
eff I0
n2(Ω)− ng τp exp(−
Ω2τ2p
4
)
×
[1
2
(
1 +
ng
n(Ω)
)
exp(iΩn(Ω)l/c)− exp(−iΩngl/c)
]
(144)
ここで
(
1− ng
n(Ω)
)
に依存する項は他の 2項と比べて小さいので [30]、無視した。電場波形E1(Z = l, t)
のフーリエ成分A1(Z = l,Ω)を用いると、電場波形E1(Z, t)は以下のように求めることができる。
E1(Z, t) =
∫ +∞
−∞
A1(Z = l,Ω) exp(−iΩt)dΩ (145)
式 (144)から分かることは |A1|は |n(Ω)− ng|と τpに大きく依存することである。他にも χ(2)eff に依存
するが、第 4章で説明したように χ(2)eff は定数として扱われることが多いので、電場波形とスペクトル
の形状を議論する上では、あまり重要ではない。実際に式 (144)、(145)を用いて数値計算により求め
た電場波形E1(Z, t)を図 F.2に示す。なお、図 F.2の波形を計算する上で、n(Ω)の値は文献 [86]を参
考にした。
パルス幅 τpが 500 fsと 200 fsの結果を比べると明らかに後者の方がスペクトル幅が広がっている。
これは τpが大きい場合、スペクトル幅が主に式 (144)の exp(−
Ω2τ2p
4
)の項によって決定されるからで
ある。一方、パルス幅 τpが 100 fsと 30 fsの時の結果を比べると、スペクトル幅はほぼ同じであり、2.0
THz付近のスペクトル強度が一際強いことが分かる。これは ZnTe結晶の |n(Ω)− ng|、つまり位相整
合条件によって説明することができる。2.0 THz付近では |n(Ω)−ng|の値がほぼ 0になり、ほぼ完全に
図 F.2: 電気光学結晶 (ZnTe結晶)から発生する (左)テラヘルツ電場波形の数値計算結果、(右)スペ
クトル結果。図中の青線、赤線、黄線、紫線は、ポンプ光のパルス幅 τpがそれぞれ 500、250、100、
30 fsの時の結果。計算には文献 [30]の式 (6)を用いた。計算に使用した ZnTe結晶の厚さ lは、実験
検証で使用した結晶の厚さ (1 mm)と等しい。ポンプ光の中心波長も実験検証と同様に 800 nmとし
ている。
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位相整合条件が満たされる為、非常に強いスペクトル強度を持つ。一方、3 THz以上では |n(Ω)− ng|
の値が非常に大きくなり、位相整合条件が殆ど満たされない為、パルス幅 τpに依らず、常にスペクト
ル強度が非常に弱い。以上のような理由から ZnTe結晶を使用すると、大きなモノサイクルの波形の
後に周波数 2.0 THz付近の振動波形がしばらく続く独特な電場波形を得ることができる。この独特な
電場波形は、本論文 (図 1.6など)の他にも、例えば文献 [26,30,87] などの多数の研究で確認されてお
り、ZnTe結晶を用いた時の一般的な電場波形として見ることができる。
このようにテラヘルツ電場波形と言っても、その発生方法 (光伝導アンテナ、非線形光学結晶、プラ
ズマなど)、ポンプ光のパルス幅、使用する素子の条件などによって発生するテラヘルツ電場波形が大
きく変わってしまう。同様に電場波形の測定方法や使用する素子によって測定波形が大きく変わって
しまう。よって本論文の第 4章にて提案した波形復元の方法は、実際に測定に使用する電場波形や実
際に発生している電場波形を見積もる上で有益な方法となるであろう。
付録G 復元波形と薄いEO結晶を用いて測定された電場ベクトル波形の
比較
本付録では、第 4章で示した復元後の電場ベクトル波形 (図 4.5)と図 1.6で示した電場ベクトル波形
を比較したい。復元操作を行う前の、つまり測定された電場ベクトル波形は私用する EO結晶によっ
て大きく変わってしまう (図 4.4参照)。そこで第 4章では、本論文で提案する復元操作を 2つの異なる
波形に施し、共通の波形を復元し、その復元に成功した (図 4.5)。しかし、2つの異なる波形から共通
の波形を復元できたことと、その共通の復元波形が空気中を伝搬する電場波形と等しいことは同値で
はない。理想的には、復元波形と空気中を伝搬する電場波形を比較することが望ましい。しかし、実
際には EO結晶、光伝導アンテナ、空気プラズマなどの、どの素子を用いた方法でも、位相不整合や
有限のキャリア寿命の効果によって正確に電場ベクトル波形を測定することはできず、復元波形との
比較対象になり得る完璧な参照波形を測定することはできない。次善策として、空気中を伝搬する波
形を正確に測定する方法は、使用する EO結晶を薄くすることである。EO結晶が薄くなるほど、EO
結晶内での位相不整合や吸収の効果が小さくなるので、周波数特性が平坦になり、測定波形が空気中
を伝搬する波形に近づく。
そこで本節では、薄い EO結晶を用いて測定された電場ベクトル波形を近似的に空気中を伝搬する
波形として見なして、第 4章の復元波形と比較する。参照波形として使用する波形は、厚さ 0.2 mm
の ZnTe結晶を用いて測定された直線偏光の電場波形である。第 4章で使用していた ZnTe結晶は厚さ
が 1 mmほどあった為、それと比べると厚さが 1/5になったことで位相不整合や吸収の効果が小さく
なり、測定された電場波形は空気中を伝搬する波形に近づいたはずである。
では、0.2 mmの ZnTe結晶を用いた時の直線偏光の参照波形と楕円偏光の復元波形を比較する為
の手順について説明する。第 4章では、0.6 THz用の単色光用の石英製の 1/4波長板を用いて、偏光
状態を直線偏光から楕円偏光に変換した。そこで、楕円偏光の復元波形に対して、石英波長板のパラ
メーターを入れて直線偏光に戻す。石英波長板のジョーンズ行列には、式 (11)で定義した Z(α)の逆
行列を使用する。ここで、遅軸の向きを表す角度 αは 45◦とし、石英波長板の位相差 C は式 (89)で
定義した値を使用する。最後に、直線偏光に変換した復元波形を回転行列R(α)を用いて回転させる。
この回転操作は 0.2 mmの ZnTe結晶を用いた時の参照波形と偏光方向を一致させる為に必要な操作
である。今回は直線偏光に変換した復元波形を-50◦ほど回転させた。
91
付録 付録G 復元波形と薄い EO結晶を用いて測定された電場ベクトル波形の比較
図 G.1: 厚さ 0.2 mmの薄い ZnTe結晶を用いて測定された直線偏光の参照電場ベクトル波形 (赤い○
と実線)と第 4章の楕円偏光の復元波形を直線偏光に変換した時の電場ベクトル波形 (赤い○と実線)
の比較結果。2つの波形をガウシアン型のパルスで近似した時の結果を青い点線で示している (パルス
幅は 900 fsほど)。
以上の操作によって変換された復元波形と 0.2 mmの ZnTe結晶を用いた時の参照波形の比較結果
を図 G.1に示す。電場振幅が比較的大きい 1.3∼3.2 ps付近の範囲では、2つの波形がよく一致した。
一方、電場振幅が比較的小さい 1 ps付近や 3.2 ps以降では、復元波形の方のみに振動する波形成分が
見られた。この振動する波形成分は波形復元に使用したパラメーター (EO結晶の屈折率と吸収係数)
の精度と復元前の電場波形の精度が低かった為に生じたノイズ波形であると考えている。電場振幅が
比較的大きい範囲内では、テラヘルツ電場波形の方がノイズ波形よりも十分に大きい為、ノイズ波形
の影響は小さく 2つの波形はよく一致したと思われる。
よって、電場振幅が比較的大きい範囲内では、空気中を伝搬している波形に近い電場ベクトル波形と
本論文で提案した復元方法を用いて復元された電場ベクトル波形が一致することを確認できた。将来
的に電場振幅が小さい範囲でも精度よく復元を行う為には、より高い精度で復元に使用するパラメー
ター (EO結晶の屈折率と吸収係数)、及び復元に使用する電場ベクトル波形を測定する必要がある。
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